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PROCEEDINGS OF THE FOURTH INTERNATIONAL 
SYMPOSIUM ON CONDENSATION NUCLEI 
FRANKFURT-MAIN & HEIDELBERG, 24-28 MAY 1961 


VORWORT 


Das IV. Internationale Symposium iiber Atmospharische Kondensationskerne 
wurde vom 24. bis 28. Mai 1951 in Deutschland abgehalten. Der erste Teil fand in 
Frankfurt/Main beim Meteorologischen Institut der Universitit statt und beschaf- 
tigte sich mit allgemeinen Grundlagen des atmospharischen Aerosols. Der zweite 
Teil wurde in Heidelberg beim Zweiten Physikalischen Institut der Universitat 
veranstaltet und betraf speziell die atmospharische Radioaktivitat, die wegen ihrer 
engen Beziehungen zu den Problemen des atmcsphirischen Aerosols erstmals in 
gréBerem Umfange im Rahmen des Symposiums iiber Kondensationskerne be- 
handelt wurde. 

Am 24. Mai eréffnete Professor Miigge die Tagung, und Prof. Schopper als 
Dekan der Naturwissenschaftlichen Fakultat der Universitat Frankfurt begriiBte 
die Teilnehmer, wobei er an seine frithere Tatigkeit beim Max-Planck-Institut fiir 
Stratospharenphysik erinnerte. Die in der ersten Sitzung unter Vorsitz von Pro- 
fessor Goetz vorgetragenen Arbeiten betrafen die MeBtechnik. Am Nachmittag 
fiihrte Professor Pollak den Vorsitz, und es wurde iiber Ergebnisse von Untersu- 
chungen zur GréBenverteilung von Aerosolen, ihre Abhangigkeit von der Hohe, 
luftchemische Fragen und dgl. berichtet. Am Abend folgten die Teilnehmer einer 
Einladung zum Abendessen im Palmengarten, einer bekannten Sehenswiirdigkeit 
der Stadt. 

Die Morgensitzung am 25. Mai fand unter Vorsitz von Professor Dessens statt 
und beschaftigte sich mit grundsatzlichen Problemen der Aerosolphysik. Am Nach- 
mittag wurden unter Vorsitz von Professor Bossolasco spezielle meteorologische 
Fragen vorgetragen und diskutiert. 

Am 26. Mai wurde die wissenschaftliche Arbeit in Heidelberg fortgesetzt. 
Professor Haxel hiefi die Teilnehmer willkommen. Die Vormittagssitzung stand 
unter dem Vorsitz von Professor Bleeker und beschaftigte sich mit Untersuchungen 
an radioaktiven Bombenprodukten und ihre Bedeutung fiir die Physik der Atmo- 
sphire. Nach einem gemeinsamen Mittagessen auf der Philosophenhéhe fanden 
sich die Teilnehmer zu der abschlieBenden wissenschaftlichen Sitzung zusammen, 
bei der Dr. Wormell den Vorsitz fiihrte. Die Vortrage und Diskussionen beschaf- 
tigten sich hauptsachlich mit Problemen der natiirlichen Radioaktivitat. 


Ae 


Am nachsten Tag war vormittags Gelegenheit zum Besuch der Laboratorien 
im Physikalischen Institut gegeben sowie zur Besichtigung von Stadt und SchloB 
Heidelberg. Am Nachmittag waren die Teilnehmer zu einer Bootsfahrt auf dem 
Neckar nach Neckarsteinach eingeladen. Leider war das regnerische Wetter an 
diesem Tage fiir die Veranstaltungen sehr ungiinstig. 

Professor Dessens machte den Vorschlag, das nachste Symposium in etwa 
zwei Jahren in Frankreich abzuhalten. 

Allen, die bei der Vorbereitung und Durchfiihrung des Symposiums mit- 
geholfen haben, sei auch an dieser Stelle gedankt. 


H. W. Georcu, G. SCHUMANN 
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THE INFLUENCE OF PRESSURE AND TEMPERATURE 
ON THE COUNTING OF CONDENSATION NUCLEI (sy 


by L. W. Pornax & A. L. Mernrexs (**) 


Part II: INFLUENCE OF LOW TEMPERATURE 


Summary — The world-wide use of the photo-electric nucleus counter Model 1957 
often under conditions very different from those under which the instrument was ca- 
hibrated in 1959 and 1960, made an investigation into the influence of temperature on 
the counting of condensation nuclei with this instrument imperativé. Since the counter 
is now much used in polar regions, we examined in the first place the dependence of 
extinction, as measured by the photo-electric counter, on low temperatures. 

For this purpose a chamber was constructed in which a whole photo-electric coun- 
ter — apart from the top of its lamphouse — could be cooled. In order to imitate the 
conditions in a cold climate, the sample containing nuclei could be drawn into the coun- 
ter through a system of wide tubes (« pre-cooling system »), also accommodated in the 
eooling chamber. 

The extinction produced in the fog-tube of a cooled counter by the nuclei of an 
aerosol stored in a balloon gasometer was compared for the same instant with that 
measured with a second photo-electric counter at room temperature. 

The extinction as measured by a photo-electric nucleus counter was found to de- 
pend on the temperature of its fog-tube and the sample therein as follows. 

a) The extinction (F) decreases with its decreasing temperature. 

b) The decrease (AE) of extinction E is directly proportional to the deviation 
AT °C of the temperature of the fog-tube and the sample therein from the calibration 
temperature of 20° C. The factor of proportionality is, however, different for tempera- 
tures of the counter above and below zero, and may vary. 

c) For constant AT the reduction AE in extinction decreases with decreasing 
extinction. Thus, the rate of decrease in extinction with AT decreases with decreasing 
concentration of the nuclei. It also appears to depend on the size of the nuclei. 

d) There is no measurable difference in the temperature effect whether the nuclei 
are sampled directly into the cold counter or pre-cooled. 

According to our experiments, no loss of nuclei is caused when an aerosol under- 
goes a cooling and re-heating cycle. Thus, when due to the smaller amount of water 


(*) The research reported in this article has been supported in part by the Geophy- 
sics Research Directorate of the Air Force Cambridge Research Laboratories, through 
the European Office of the Air Force Research Division, United States Air Force under 
contract AF 61 (052)-26 and by the United States Department of Army, through its 
European Research Office, Contract DA-91-591-EUC-1282. 

(**) School of Cosmic Physics in the Dublin Institute for Advanced Studies; 
5, Merrion Square, Dublin (Ireland). 
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released smaller extinction with a photo-electric nucleus counter at lower temperature 
is measured, it may be assumed that the droplets into which some or all of the nuclei are 
converted after expansion do not grow to the same size at lower temperature as at the 
calibration temperature or that the nuclei corresponding to the extinction deficit, al- 
though present, do not act as centres of condensation, or both. 

The temperature effect on the counting of nuclei with a photo-electric counter can 
be eliminated by maintaining the counter at the calibration temperature and, if necessary, 
in a cold climate, by heating the aerosol in a tubing system before its entry into the 


counter. 


Zusammenfassung — Der weltweite Gebrauch des photo-elektrischen Kermzahlers 
Modell 1957 unter Bedingungen, die oft sehr verschieden sind von jenen, unter wel- 
chen die Eichung des Instrumentes in den Jahren 1959 und 1960 durchgefiihrt wurde, 
machte eine Untersuchung des Einflusses der Temperatur auf die Zahlung der Kon- 
densationskerne mit diesem Instrumente dringend. Da der Kernzahler jetzt viel in den 
Polargegenden beniitzt wird, haben wir zuerst die Abhangigkeit der mit diesem In- 
strumente gemessenen Extinktion von niedrigen Temperaturen gepriift. 

Fiir diesen Zweck haben wir eine Kammer, in welcher ein ganzer photoelektrischer 
Kernzahler — abgesehen vom oberen Ende des Lampenhauses — gekiihlt werden konnte, 
konstruiert. Um die Bedingungen in einem kalten Klima nachzuahmen, war in der 
Kihlkammer ausserdem ein System von weiten Rohren eingebaut, durch welches die 
Probe in den Kernzahler gesaugt werden konnte. 

Die Extinktion, welche im Nebelrohr eines gekiihlten Kernzahlers durch die Kon- 
densationskerne eines in einem Ballongasometer gespeicherten Aerosols erzeugt wurde, 
wurde fiir denselben Augenblick mit jener, welche ein photo-elektrischer Kernzahler 
von Zimmertemperatur angab, verglichen. 

Die Extinktion, welche mit einem photo-elektrischen Kernzahler gemessen wird, 
hangt nach unseren Feststellungen in folgender Weise von der Temperatur seines Ne- 
belrohres und der in ihm enthaltenen Probe ab: 


a) Die Extinktion (FE) nimmt mit abnehmender Temperatur ab, 


b) Die Abnahme (AE) der Extinktion (EF) ist direkt proportional der Abwei- 
chung AT °C der Temperatur des Nebelrohres und der darin enthaltenen Probe von der 
Kichtemperatur (20° C). Der Proportionalitatsfaktor ist jedoch fiir Temperaturen des 
Kernzahlers tiber und unter dem Gefrierpunkt verschieden und kann variieren. 


c) Fir konstantes AT nimmt die Reduktion AE der Extinktion mit abnehmen- 
der Extinktion ab. Die Schnelligkeit der Extinktionsreduktion nimmt daher mit ab- 
nehmender Kernkonzentration ab. Sie scheint ausserdem von der Kerngrésse abzu- 
hangen. 

d) Kein messbarer Unterschied im Temperatureffekt konnte festgestellt werden, 
wenn die Kernprobe direkt oder nach Vorkiihlung in das Nebelrohr eingefiihrt wurde. 

Unsere Experimente haben weiter gezeigt, dass kein Verlust von Kernen statt- 
findet, wenn ein Aerosol einem Zyklus von Abkiihlung und Erwarmung unterworfen 
wird. Wenn daher mit einem photo-elektrischen Kernzahler wegen der geringeren, 
freiwerdenden Wassermenge kleinere Extinktionen bei Temperaturen, die niedriger 
als die Kichtemperatur sind, gemessen werden, so kénnen wir annehmen, dass die 
Trépfehen, in welche einige oder alle Kerne nach der Expansion verwandelt werden, 
bei niedrigeren Temperaturen nicht za der gleichen Grésse anwachsen, als dies bei der 
Eichtemperatur von 20° C der Fall ist, oder dass die dem Extinktionsdefizit entsprechen- 
den Kerne, obwohl vorhanden, nicht als Zentren der Kondensation wirken oder beides. 

Der Effekt der Temperatur auf die Zihlung der Kerne mit einem photoelektrischen 
Kernzahler kann dadurch eliminiert werden, dass das Instrument auf der Eichtempera- 
tur gehalten wird. In einem besonders kalten Klima kann die Aerosolprobe in einem 


Réhrensystem vorgewirmt werden, bevor sie in das Nebelrohr des Instrumentes einge- 
bracht wird. 


ee Oi : 


Introduction — As far as we know only G. SCHLARB has investigated the ef- 
fect of temperature on the counting of condensation nuclei (1). He worked with the 
climatic chamber in the cellar of the University Institute for Meteorology and Geo- 
physics in Frankfurt a.M. (Feldbergstrasse 47) in which temperature, humidity, 
and wind can be varied within certain limits. The extreme temperatures which 
can be achieved are —5°C and + 40°C. The temperature and humidity in 
the climatic chamber were measured by an aspirated Assmann psychrometer with 
resistance thermometers (and electrically driven ventilator), so that dry and wet 
temperatures could be recorded. The air in the chamber was drawn into the nu- 
cleus counter through a glass tube inserted into the wall of the experimental room 
of the climatic chamber. For determining the number of condensation nuclei 
SCHLARB used the small model of the ScHouz-counter. Each nucleus determination 
consisted of ten single measurements; he counted the droplets on 4 mm?. 


The Frankfurt climatic chamber is constructed in such a way that its air is 
brought into circulation by a fan. The air of the test room passes in a closed cir- 
cuit through a cooling, heating, and humidifying system and, during the experi- 
ments, no fresh air is introduced. ScuLars worked in the following way: having 
determined the number of nuclei in the climatic chamber, the cooling system 
was switched on and a wind of approximately 1 m/sec generated by the fan. Now 
whilst the circulating air was gradually cooled down to somewhat below 0° C, 
the number of nuclei was repeatedly measured. After the air was cooled below 
zero and, therefore, its water content for the most part frozen out, either the air 
was heated to between 30 and 40° C or left warming up for one day and afterwards 
heated to the maximum temperature. 


Reviewing this experimental arrangement, one is struck by the fact that an 
error is introduced in the measurements of the temperature effect on the counting 
of nuclei by switching on the fan after the initial concentration of the nuclei had 
been determined, and measuring the concentration with circulating air during the 
cooling of the aerosol. Due to the impact of the nuclei on the deflecting blades in 
the climatic chamber and increased collision frequency of the nuclei with themselves, 
with the objects in and with the walls of the chamber, the temperature effect on 
the counting of nuclei is marred by an unknown dynamic influence. 


ScuHuLarB found, in all his series, that both with « heating-up and freezing-out » 
the concentration of the condensation nuclei shows an initial increase after the 
artificial change of temperature, and humidity has taken place. (As the commence- 
ment of the artificial temperature and humidity change of the air has to be taken 
in the cases in which first the cooling or heating and then the wind is switched on, 
the instant when the air of the test room is being circulated by the fan.) Between 
half an hour and one and a half after the artificial temperature and humidity have 
been changed, the nucleus concentration decreases and continues to decrease until 
the end of the « heating-up or freezing-out ». SCHLARB attributes this concentration 
decrease to turbulence, but the circulation of the air is probably also the cause of 
his result that both heating and cooling affect the number of nuclei in the same 
direction. The apparent initial increase of the nucleus concentration could be pro- 
duced by the electric motor which drives the ventilator (say by becoming hot or 
sparking) before the turbulence influence predominates or may be due to the con- 
centration gradient near the wall, if the glass tube for sucking out the aerosol does 
not protrude sufficiently far into the test room. 
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It would appear from the foregoing that Scuiars did not really get the tem- 
perature effect he was trying to investigate. 

In the following we present the results of our investigation into the influence 
of low temperature on the counting of nuclei with a photo-electric counter. An 
investigation of this influence on an Aitken type counter is in progress. The in- 
fluence of high temperature on the counting of nuclei with counters of both types 
will be studied later. 


Theoretical Considerations - First of all we have computed the change in ex- 
tinction AE when the temperature in the fog-tube of the photo-electric counter de- 
viates by AT °C from the calibration temperature (20° C). The calculations were 
made for an aerosol containing 500 nuclei/em® using for the transmission of a pa- 
rallel light beam through a fog of water drops the expression 


Pil, = exp =, wr KB") 


where I, is the flux density of the incident parallel beam, J the flux density of the 
parallel beam after passing a distance z through the fog, n the number of spheres of 
radius r per unit volume, and K the appropriate scattering area coefficient (K 
taken as 2) which applies strictly only to a very dilute aerosol of randomly arran- 
ged spheres. 

The temperature drop was computed for saturated adiabatic change under the 
assumption that the drops formed below zero are super-cooled. We took for the 
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Fig. 1 - Theoretical decrease AE of extinction for a fall AT in the temperature below the 
calibration temperature (20° C) of a photo-electric counter. 
I) Ceramic lining frozen. See rows in Table 1 marked with one asterisk; 


II) Ceramic lining not frozen (super-cooled water). See rows in Table 1 marked 
with two asterisks. 
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computation of the water released at initial temperatures > 0° saturation over 
water, for those < 0° saturation over ice or super-cooled water; for final tempera- 
tures ~> 0° saturation over water, and for < 0° both saturation over water and 
ice. The results of our computations are given in Table 1 and shown in Fig. Le 
The decrease of extinction AE vs the fall AT in the temperature of the fog-tube 
(of a photo-electric counter) below the calibration temperature is nearly linear; 
the slope of the two straight or almost straight lines representing AE vs AT from 0° 
to —16°C fog-tube temperature is somewhat different. 


Experimental Arrangement — For investigating the temperature influence on. 
the counting of nuclei with a photo-electric counter, a cooling chamber (Figs. 2 


to 4) was constructed in which a whole photo-electric counter — apart from the 


Fig. 2 - Diagram of cooling cham-- 
ber for photo-electric nucleus 
counter. 


Parts of Photo-electric Con-- 
densation Nucleus Counter Mo- 
del 1957 (with convergent light- 

1 beam): 1 Lamphouse, 2 Fog-. 
tube containing porous ceramic 
lining with central bore of 2.5 cm. 
diameter, 3 Top piece containing 
electrically heated glass sealing 
plate and exit vacuum tap of 

8 fog-tube, 4 Bottom piece contai- 

‘ ning electrically heated glass pla- 
te, entrance vacuum tap of fog-- 
tube and photo-electric Selenium 
9 cell, 5 Central piece containing 
port for insertion of thermo- 
electric thermometer and _ for 
two-way vacuum tap in order to. 
produce overpressure with filte- 
red air and the adiabatic expan-- 
sion, 

Parts of Cooling Chamber: 6 
Thermally insulated cooling: 
chamber, 7 Tubing for circula- 
tion of coolant, 8 Handles for 
remote control of vacuum taps,, 
9 Thermometers with range from. 
45° C to — 100° C, 10 Thermo-. 
8 electric thermometer wire, 11 
Port for wires required for the 
electric current heating sealing 
glasses and for the photo-cell 
current, 12 Tubing for operating 
the counter: Sampling, produ- 
cing the overpressure and adia- 
batie expansion, 13 Universal 
joint connecting vacuum taps 
with remote control 8. 
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Fig. 3 - Cooling chamber (opened) with photo- 

electric counter in working position and with 

refrigerating unit. The entrance and exit 

nozzles and taps of the counter and the 

nozzles of the pre-cooling system together 
: with the connecting rubber tubing are hea- 
ted electrically and covered by heat insula- 
ting material (white tape). The temperature 
of the taps is measured with thermo-ele- 
ments. 


Fig. 4 - Pre-cooling system for aerosol in 

cooling chamber for photo-electric counter. 

“Length of the four vertical tubes and u-pie- 
ces of 2.54 cm diameter 290 cm. 


ge 
sing air-flow, producing as much as a 15 scale division depression of the 100 set- 
ting. With air-flows approaching 20 litres/min the fog becomes thinner. The fog 
thus formed, however, disappears immediately when sampling is stopped (by clo- 
sing the taps of the fog-tube), even before the adiabatic heating by pumping-up 
with filtered air sets in. No fogging of the bottom sealing glass was observed by 
eye either during sampling or after expansion. It can be assumed, therefore, that 
the fog formed during sampling does not affect the extinction measurements with 
the counter. 

When the warm aerosol passes through the cold pre-cooling system, processes 
similar to those just described will take place. Losses due to fall-out of fog-droplets 
in the 290 cm long pre-cooling system, 220 cm of the wide tubing forming it being 
in a vertical position, are small with the air-flow (7.5 litres/min) which we used, as 
can be inferred from the total loss of nuclei when an aerosol is first cooled in the pre- 
cooling system and then re-heated in a photo-electric counter as described in the 
following section « Preservation of Nuclei during Cooling and Heating ». 

It should be noted that when dealing with nuclei of low concentration (e.g. 
Z = 250 nuclei/em’), 3 to 5 sec after the adiabatic expansion a rather dense deposit 
of droplets appears on the bottom glass caused by precipitation of the large fog 
droplets under gravity as described in Ref. (*) and confirmed by eye observation 
during the present study. An increase of the heating of the bottom sealing glass 
from 150 to 250 mA prevents its misting by precipitation of the fog-droplets. 


Dependence of Extinction as Measured by a Photo-electric Nucleus Counter on the 
Temperature of its Fog-tube and the Sample therein. 


(i) First of all, we give in Fig. 6 as an example our measurements of January 
6, 1961. The two curves labelled by Tgwr and Egwe give the temperature and 
extinction for the photo-electric counter BWE, which was used as reference counter 
and was kept at room temperature. The room temperature during the experiment 
which lasted from 0940 to 1710, changed from 18.79 € to 22.39 C. From 1130 to 
1710 the change was only from 21.0° C to 22.30 C. The aerosol stored in the bal- 
loon gasometer decayed during the experiment, and its extinction Egwz as measu- 
red with Counter BWE decreased from 45% to 36%. 

The temperature T'gc of the fog-tube of Counter 8c cooled in the chamber (Fig. 2) 
dropped from 16.4° C at 0950 a.m. ta — 3.69 C at 1250 and rose at this instant, 
within seconds, to —0.4°C. Thus, the water of the ceramic lining which was 
super-cooled started to freeze. The freezing process of the water in the ceramic 
lasted up to 1415 during which period the temperature remained constant at 0° C. 
Afterwards the temperature of the fog-tube decreased first slowly, later more spee- 
dily. 

The extinction of samples taken from the balloon gasometer (at room tempera- 
ture) and cooled in the Counter 8c during the experiment is shown in curve Eg,. 
It can be observed that the slope of the curve Eg, is considerably greater than that 
of Ezwe, a fact due to the decreasing temperature in the fog-tube of Counter 8c. 
It should be borne in mind that with decreasing temperature of the fog-tube the 
drop in temperature during the expansion becomes bigger, since the amount of 
water released gets smaller and the condensation-adiabatic process approaches the 
dry-adiabatic change of state. Furthermore, the coincidence of the increase in the 
extinction Eg, and of the rise of temperature Ty, at 1250, when freezing sets in, is 
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particularly striking. There is no systematic difference between the extinctions, 
when the sample is drawn directly or through the pre-cooling system into the coo- 
led counter. 

From the four curves given in Fig. 6 we can read for any instant synchronous 
values of temperature, and extinction for the reference counter BWE, and the coo- 
led counter Eg,; forming AT = Tgwe— Ts, and AE = Eswe— Ege, we ob- 
tain the decrease (or reduction) AE of extinction E as measured with a photo- 
electric counter when the temperature of its fog-tube and the sample therein devia- 
tes by AT from the room temperature which in our experiment is almost the cali- 
bration temperature. For brevity, we may call AE the « temperature effect » due 


to AT. 
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Fig. 6 - Results from one experiment of measuring temperature effect. 


Tawre & Egwr temperature and extinction for Counter BWE at room temperature, 
Te, & Ege temperature and extinction for Counter 8¢ in cooling chamber. 
Open circles of curve Eg, represent extinction when sample is drawn directly into the 
cooled counter, crosses when it is drawn into the -ooled counter through the pre- 
cooling system. 


Finally, the following observations may be of interest. In the cooling chamber 
(Fig. 2) there exists during the experiments a vertical temperature gradient which 
amounts to about 3° C when the cooling starts, and decreases to about le C with 
progressive cooling and when the thermostat is in operation, but the vertical tem- 
perature distribution along the inside of the fog-tube may be assumed rather uni- 
form. The temperature of the fog-tube (and of the sample therein) lags considerably 
behind the average temperature of the cooling chamber. The sensitivity of the photo- 
electric selenium cell (S 28 of Dr. B. Lange, Berlin) decreased somewhat with de- 
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sing air-flow, producing as much as a 15 scale division depression of the 100 set- 
ting. With air-flows approaching 20 litres/min the fog becomes thinner. The fog 
thus formed, however, disappears immediately when sampling is stopped (by clo- 
_ ging the taps of the fog-tube), even before the adiabatic heating by pumping-up 
with filtered air sets in. No fogging of the bottom sealing glass was observed by 
eye either during sampling or after expansion. Tt can be assumed, therefore, that 
the fog formed during sampling does not affect the extinction measurements with 
the counter. 

When the warm aerosol passes through the cold pre-cooling system, processes 
similar to those just described will take place. Losses due to fall-out of fog-droplets 
in the 290 em long pre-cooling system, 220 cm of the wide tubing forming it being 
in a vertical position, are small with the air-flow (7.5 litres/min) which we used, as 
can be inferred from the total loss of nuclei when an aerosol is first cooled in the pre- 
cooling system and then re-heated in a photo-electric counter as described in the 
following section « Preservation of Nuclei during Cooling and Heating ». 

It should be noted that when dealing with nuclei of low concentration (e.g. 
Z = 250 nuclei/em3), 3 to 5 sec after the adiabatic expansion a rather dense deposit 
of droplets appears on the bottom glass caused by precipitation of the large fog 
droplets under gravity as described in Ref. (*) and confirmed by eye observation 
during the present study. An increase of the heating of the bottom sealing glass 
from 150 to 250 mA prevents its misting by precipitation of the fog-droplets. 


Dependence of Extinction as Measured by a Photo-electric Nucleus Counter on the 
Temperature of its Fog-tube and the Sample therein. 


(i) First of all, we give in Fig. 6 as an example our measurements of January 
6, 1961. The two curves labelled by Tswe and Egwe give the temperature and 
extinction for the photo-electric counter BWE, which was used as reference counter 
and was kept at room temperature. The room temperature during the experiment 
which lasted from 0940 to 1710, changed from 18.79 € to 22.39 C. From 1130 to 
1710 the change was only from 21.0° C to 22.39 C. The aerosol stored in the bal- 
loon gasometer decayed during the experiment, and its extinction Egwz as measu- 
red with Counter BWE decreased from 45% to 36%. 

The temperature T- of the fog-tube of Counter 8¢ cooled in the chamber (Fig. 2) 
dropped from 16.4° C at 0950 a.m. to — 3.69 C at 1250 and rose at this instant, 
within seconds, to —0.4°C. Thus, the water of the ceramic lining which was 
super-cooled started to freeze. The freezing process of the water in the ceramic 
lasted up to 1415 during which period the temperature remained constant at 0° C. 
Afterwards the temperature of the fog-tube decreased first slowly, later more spee- 
dily. 

The extinction of samples taken from the balloon gasometer (at room tempera- 
ture) and cooled in the Counter 8c during the experiment is shown in curve Eg. 
It can be observed that the slope of the curve Eg, is considerably greater than that 
of Egwe, a fact due to the decreasing temperature in the fog-tube of Counter 8c. 
It should be borne in mind that with decreasing temperature of the fog-tube the 
drop in temperature during the expansion becomes bigger, since the amount of 
water released gets smaller and the condensation-adiabatic process approaches the 
dry-adiabatic change of state. Furthermore, the coincidence of the increase in the 
extinction Ex, and of the rise of temperature Tx, at 1250, when freezing sets in, is 
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particularly striking. There is no systematic difference between the extinctions 
when the sample is drawn directly or through the pre-cooling system into the core 
led counter. 

From the four curves given in Fig. 6 we can read for any instant synchronous 
values of temperature, and extinction for the reference counter B WE, and the coo- 
led counter F,; forming AT = Tgwr—Ts, and AE = Egwe— Ege, we ob- 
tain the decrease (or reduction) AE of extinction E as measured witha photo- 
electric counter when the temperature of its fog-tube and the sample therein devia- 
tes by AT from the room temperature which in our experiment is almost the cali- 
bration temperature. For brevity, we may call AE the « temperature effect » due 


to AT. 
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Fig. 6 - Results from one experiment of measuring temperature effect. 


Tawe & Epwr temperature and extinction for Counter BWE at room temperature, 
~ Tee & Ege temperature and extinction for Counter 8¢ in cooling chamber. 
Open circles of curve Ege represent extinction when sample is drawn directly into the 
cooled counter, crosses when it is drawn into the cooled counter through the pre- 
cooling system. 


Finally, the following observations may be of interest. In the cooling chamber 
(Fig. 2) there exists during the experiments a vertical temperature gradient which 
amounts to about 3° C when the cooling starts, and decreases to about 1° C with 
progressive cooling and when the thermostat is in operation, but the vertical tem- 
perature distribution along the inside of the fog-tube may be assumed rather uni- 
form. The temperature of the fog-tube (and of the sample therein) lags considerably 
behind the average temperature of the cooling chamber. The sensitivity of the photo- 
electric selenium cell (S 28 of Dr. B. Lange, Berlin) decreased somewhat with de- 
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creasing temperature which necessitated the adjustment of the I, (= 100) setting 
for successive measurements. Most important, however, the ceramic lining does 
not suffer any damage when its water content freezes. ‘ 
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Fig. 7 - Decrease AE of extinction as measured with a photo-electric nucleus counter when 
the temperature of its fog-tube and the sample therein falls by AT below the calibration tem- 
perature of 20° C. 

Note: The Ricu radius p is an « average » size of the nuclei in the aerosol deduced 
from the measured fraction of the uncharged nuclei in the actual aerosol under charge 
equilibrium; it is the size of an equivalent monodisperse aerosol. 


(ii) The results of 12 experiments evaluated in the way just described are 
represented in Fig. 7. 

The average room temperature during these experiments varied from 20.1 
to 22.0° C with the absolute minimum of 18.79 C and the absolute maximum of 
22.49 C. During each experiment in 1960 the room temperature was rather constant 
with deviations from the mean of between 0.4 and 1.19 C. Only during the three 
experiments on cold days in 1961 the room temperature varied by 2.8 to 3.6° C 
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The 12 experiments are grouped in six sets according to the average extinction 
during the experiments as shown in the inset table of Fig. 7. The average tempera- 
ture for these sets (No. 1 to 6) is 20.8, 20.8, 20.9, 20.7, 21.3, 20.5° C. 

We see that the points belonging to experiments with the same extinction E, 
made on different days, arrange themselves in identical straight lines, in agree- 
ment with our theoretical considerations given above. The six straight lines cor- 
responding to the six sets are ranged according to their extinction, the uppermost 
line corresponds to Set No. 1 with an E between 43 and 48°, the lowest line to 
Nee.6 with = 17%. 

From Fig. 7 we conclude that the extinction as measured with a photo-electric 
nucleus counter depends on the temperature of its fog-tube and the sample therein 
as follows. 


a) The extinction (EL) decreases with its decreasing temperature. 


b) The decrease (AF) of extinction E is directly proportional to the devia- 
tion AT °C of the temperature of its fog-tube, and the sample therein from the cali- 
bration temperature of 20° C. The factor of proportionality is, however, different 
for temperatures of the counter above and below zero and may vary (see the two 
uppermost lines). 


c) For constant AT the reduction AE in extinction decreases with decreasing 
extinction. Thus, the rate of decrease in extinction with AT decreases with de- 
creasing extinction (concentration of the nuclei). It also appears to depend on the 
size of the nuclei. 


(ii) In Fig. 8 we show the results of an experiment made on January 13, 
1961. We used an aerosol (Ricu radius 9 = 1.8 - 10-6 cm) decaying in the bal- 
loon gasometer and applied various methods of dilution. The temperature of the 
fog-tube of the cooled photo-electric counter was near freezing point and was kept 
constant. 
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Fig. 8 - Decrease of extinctior AE as measured with a photo-electric nucleus counter when 
the temperature of its fog-tube cnd the sample therein is ) + 1° C versus extinction E at room 
temperature. Deviation AT from the laboratory temperature is 21.2 + 0.3° C. 
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The curve representing the reduction AE in extinction, caused by the tempera- 
ture effect, versus E shows the now familiar oscillations due to the MIr scattering 
area coefficient. Thus, the difference of two extinctions, produced by nuclei of the 
same concentration, at two different temperatures versus the extinction gives the 
same picture as the difference of extinctions for the concentration and its half at 


the same temperature (Fig. 5 in Ref. 5). 


Preservation of Nuclei during Cooling and Heating — In order to investigate 
the possibilities of a loss of nuclei when an aerosol undergoes a cooling and re- 
heating cycle, the « pre-cooling » tube system mentioned in Section « Experimental 
Arrangement » above was built into the cooling chamber (after removing the photo- 
electric counter No. 8c used in the cooling chamber for the research into the depen- 
dence of extinction on temperature). The two nozzles and their connecting tubing 
at the intake of the pre-cooling system were heated electrically to prevent their 
being blocked by ice formation. 

With an air-flow of 7.5 litres/min the aerosol stays for 12.1 sec in the 290 cm 
long copper tube of 1 inch diameter. An increase of the air-flow from 7.5 to 15 
litres/min has practically no influence on the cooling in the pre-cooling system; 
we found e.g. a temperature drop of 29.8° C for 7.5 litres/min air-flow against 29.4° C 
for 15 litres/min. 

With air-flows of 15 litres/min or less an aerosol of room temperature cooled in 
the cooling chamber to — 8° C and then re-heated in passing through connecting 
tubing and a photo-electric counter (B WE) at room temperature, attains its original 
temperature, as temperature measurements of the aerosol at the entrance, in the 
cooling system and behind the exit of the counter (the two latter with thermo- 
elements) have shown. 

The diffusion loss in the pre-cooling system (total length including rubber tu- 
bing and nozzles = 360 cm) at room temperature was determined by drawing al- 
ternately a sample either directly from the balloon gasometer into a photo-electric 
counter (BWE) or through the pre-cooling system. The diffusion loss of large and 
old nuclei (Rich radius = 7.7 - 10~®cm, age = 17.5 hrs) drawn through the pre- 
cooling system with Q = 7.5 litres/min amounts to only 0.159% in extinction at 
concentration of 9105 nuclei/em? (E = 47%). In these experiments the relative 
humidity of the aerosol used was of the order of 30° which was achieved by blo- 
wing up the balloon with dried filtered air. 

According to our measurements the loss of nuclei in an aerosol of room tem- 
perature due to cooling in a tubing of almost 3 metres length and reheating to its 
original temperature is less than 10%. We quote as examples the results obtained 
when using the following aerosol: Extinction E = 10%, Z = 315 nuclei/em®, 
Ricu radius = 5.1 - 10-* cm, age of nuclei 17 to 19 hrs. Since the concentration is 
so low and the size of the nuclei big, the loss of nuclei due to diffusion in the system 
is negligible. The loss of nuclei when they were cooled by 33° C below room tempe- 
rature i.e. — 13° C drawn through the pre-cooling system with Q = 7.5 litres/min 
and then brought again to room temperature amounted to between 0.47 and 0.61% 
in extinction. The small range wich we do not consider significant was observed 
when the sample was taken directly from the balloon into the cooling system or 
after drying or humidifying over cold or warm water. 

The loss is expected to be 5°% or even less when in an Arctic climate the cold 
sample is drawn into a warm counter, since in our cycle the warm sample was first 


ool 


cooled, and this cooling process may affect in a yet unknown way the activation or 
the number of the nuclei. 

Since we attribute the loss of less than 10°, to unavoidable waste during the 
cycle, perhaps due to turbulence as nuclei may be converted into droplets in the 
pre-cooling system during sampling, we conclude that no loss of nuclei is caused by 
lowering the temperature in our cooling system. 

Thus, when due to the smaller amount of water released smaller extinction with 
a photo-electric nucleus counter at lower temperature is measured, we may assume 
that the nuclei corresponding to the extinction deficit are still present but that they 
either do not act as centres of condensation and, therefore, do not contribute at 
all to the extinction measured, or else that the droplets into which some or all of 
the nuclei are converted after expansion, do not grow to the same size at lower tem- 
perature as at the calibration temperature. This is plausible since in the photo- 
electric counter the extinction measured depends on the amount of water relesead 
from the lining of the fog-tube which in turn depends on its temperature, and on the 
concentration of the nuclei. 


Elimination of Temperature Effect on Counting of Nuclei — Since cooling and 
heating do not destroy nuclei, the measurement of nucleus concentration with a 
photo-electric counter can be standardized by maintaining the counter at a stan- 
dard (the calibration) temperature and, if necessary, in a cold climate by heating 
the aerosol in a tubing system in front of the counter when sampling. 
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electric condensation nucleus counters of high precision for measuring low and very low 
concentrations of nuclei. Ibidem; 37, 174-182 (1957). — (*) Potiak L. W. & METNIEKS 
A. L.: The fog in the photo-electric nucleus counter. Ibidem; 38, 181-203 (1957). — (°) No- 
tan P. J. & Pottak L. W.: The calibration of a photo-electric nucleus counter. Proc. 
Roy. Irish Acad. 51 A, 9-31 (1946). 


Discusston 


Gorscu: Gibt es eine theoretische Begriindung fir den linearen Zusammenhang 
zwischen der Temperaturabweichung zwischen Eich- und Messtemperatur 
und der Depression der Extinktion? 


Tams: In which manner does the dzpendence on temperature influence the daily 
variation of condensation nuclei? : 


Verzdr: I am personally grateful to Prof. Pollak that he gave us his excellent 
analysis of condensation nuclei at very low temperatures. When I-counted 


a 


the nuclei on Jungfraujoch (3450 m altitude) in connection with Prof. Israél 
(1955), we had air temperatures between — 10 and — 20°C. We heated 
electrically the air in the tube before it reached our automatic nucleus counter. 
I hoped this was no error and I am glad that we know now that it is about 


16% right. 


PoLttAK: Re Gotsch: As far as we know, there is no theoretical foundation for the 
linear relationship, found experimentally by us, between the deviation (AT) 
of the measuring temperature from the calibration temperature and the de- 
pression (AF) of the extinction; AE as a function of AT is linear only in first 
approximation. The change of the extinction with the counter temperature 
is determined by the water vapour content in the saturated air at the fog- 
tube temperature and by the free amount of water released during the expan- 
sion. Our numerical computations, represented in Fig. 1, show that within the 
the range of the temperature deviations investigated, a straight line is a good 
first approximation. 

Re Thams: The daily variation of condensation nuclei as obtained from 
measurements made with a photo-electric nucleus counter is not affected by 
the dependence of the extinction on the counter temperature when the latter 
is maintained at 20° C (calibration temperature). 


AN IONOMETRIC COUNTER FOR CONDENSATION NUCLEI 


by R. SiKswna (*) 


Summary — Condensation nuclei detectable in the range of supersaturation used 
in the expansion method do not play the role expected earlier, for the production of 
water droplets in natural clouds. 

However, these nuclei exist in the atmosphere, and they can be of importance in 
other processes in the air; for example, they can be partners for annihilation ef small 
air ions there. Therefore, a direct investigation of the interaction between the condensa- 
tion nuclei and the small air ions may be of interest. For this purpose an ionometric 
counter for condensation nuclei is designed, in which the air under examination is mixed 
in a mixing chamber with small air ions produced by a tritium ion-generator, and the 
presence of condensation nuclei is measured by the decrease of the concentration of air 
ions recorded with an aspiration ion counter as compared to the concentration recorded 
when filtered air was originally sucked through the mixing chamber. 

Comparatively rapid variations of the concentration of nuclei can be continuously 
recorded. The electrical properties of the aerosol particles destroying air ions can be 
investigated by inserting an electrical filter. By the ionometric counter condensation 
nuclei can be investigated without adding water particles to them. 


1. Introduction. 


As now known, the condensation nuclei detectable in the range of supersatu- 
ration used in the expansion method do not play the role expected earlier for the 
production of water droplets in natural clouds. A very clear survey on the related 
subject with references in detail is given by Twomey in his papers on the nuclei 
of natural cloud formation ("). 

The cloud formation occurs in the instruments by the expansion method (Arr- 
KEN, ScHoxz, Notan-PoLiak, PoLiaK, VeERZAR) under conditions which are very 
different from the conditions of natural cloud formation. The final supersaturation 
and the rate of cooling is much greater than in natural processes, so that many 
nuclei activated in expansion counters may be inactive in atmospheric condensation. 
That these differences are important is demonstrated by the fact that condensation 
nuclei are usually found in concentrations between 1000 and 100,000 cm? whereas 
natural clouds usually contain only 10 to 1000 droplets Cuia. 

However, the Aitken condensation nuclei exist in the atmospheric air, as shown 
by so many countings and records, and they can be of importance in various pro- 
cesses in the air other than in condensation. The annihilation of small air ions 


(*) Dr. R. Srxsna, Institutet for hégspinningsforskning vid Uppsala Universitet, 
Uppsala (Sweden). 
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present in the atmospheric air should be mentioned as one of these processes, where 
condensation nuclei certainly play an important role. 

In connection with this evidence it must be regretted that the proposal by 
CHALMERS (!) to rebaptize the condensation nuclei and to call them kernals has. 
not found suitable support (7). CHALMER’s intention was to avoid the coherence 
with the atomic nucle. As shown here, another reason can be added for changing 
the name of the condensation nuclei. While accepting the importance of the con- 
densation nuclei in the processes of annihilation of small ions in the atmospheric 
air it may be asked if it will not be of interest to investigate the interaction bet- 
ween the condensation nuclei and the small air ions directly, without submitinte 
them to such hard and complicated treatments as wetting, compressing and ex- 
panding, as in the expansion method. 


2. Experimental arrangement. 


For the purpose mentioned above — to investigate the interaction between 
the condensation nuclei and the small air ions directly — an ionometric counter: 
for condensation nuclei is designed in which the air under examination is mixed 
in a:mixing chamber with small air ions produced by a tritium ion-generator, 
and the presence of condensation nuclei is measured by the decrease of the concentra- 
tion of small ions recorded with an aspiration ion counter in comparison to the con- 
centration recorded when filtered air was sucked through the mixing chamber. 

The experimental arrangement used is shown in Fig. 1. 


Fig. 1 - Ionometric counter for recording condensation nuclei: G, tritium ion-generator; 

F,, filter for air through the ion-generator; Fy, air filter for admixing filtered air; Dae 

So, S3, S,, stop-cocks; M, mixing chamber; C, aspiration condenser for measurement 

of air ions; E, electrometric valve; 4, d.c. amplifier; W, d.c. recorder; R, rotameter: 
V, vacuum cleaner. 


2.1. Lon generators — Two somewhat different ion generators are designed 
for production of small air ions (Fig. 2). The ion source propre in both gene- 
rators is a metallic foil 6 x 6 mm impregnated with radioactive tritium 
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gas, as used in the Wesix’ tritium ion-element (!!). The tritium foil is fastened 
at the end of a brass rod inserted into a brass holder with a transverse hole for 
pipes through which air is sucked. Opposite to the rod with the tritium foil a si- 
milar rod without any thing at the end is also fastened in the holder. The diffe- 
rence between the two ion generators shown in Fig. 2 is that with the first version 
only a mixture of ions of both polarities is generated, whereas with the second one 
separation of ions of only one polarity can also be produced by applying a potential 


Fig. 2 - Tritium ion-generators: IG 1, for production of air ions of both polarities; IG 2,. 
for separation of ions of one polarity. 


difference between the rods, an operation practicable because of the insulators. 
inserted in the holder. Adjustment of a suitable ion concentration can be carried 
out by changing the spacing between the rods, by adjustment of the air-flow through 
the gap between the rods, and by choosing a suitable separating potential in the 
case of the second version. Because of the low energy of 18 KeV of the tritium 
B-rays with the range in air of only 0.86 cm, ions with an even concentration and 
without any by-products as condensation nuclei or ozone are produced by the ion 


generators described (1*). 


2.2. Mechanical filters — Low resistance filters with cotton wool are used for fil- 
tering the air: F', for the air through the ion generator, F, for the filtered air for 
comparison with the air under examination. At the inlet of the filters stop-cocks 
are placed for adjustment of the air-flow through the corresponding channel. 


2.3. Mixing chamber — The mixing chamber used is a cylindrical vessel 15 cm in 
diameter and 30 cm high having a volume of 5250 cm*. Through the top piece 
of the chamber air is sucked alternatively through the pipe connected with the 
stop-cock S, (air under examination) or filtered air through filter I',. Stop-cock 
S, must be adjusted so that both air-flows are equal if S, or S, alternatively are 
closed. In both cases in the top piece of the mixing chamber ionized air from the 
ion generator is admixed. At the bottom piece of the mixing chamber an aspira- 
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tion ion-counter is connected and an additional pipe through stop-cock S, is intro- 
duced. Through this pipe by closed S, and S, air from the intake of the appara- 
tus can be sucked directly to the ion counter without passing through the mixing 
chamber. This additional pipe can be in some cases of use to test if the air under 
examination contains small ions or not. 


2.4. Ion counter and recorder — The ion counter used is an aspiration condenser 
with a cylindrical collecting electrode and a central rod as polarizing electrode, an 
arrangement used at this institute for measuring small air ions (1). The polarizing 
potential is adjusted for a limiting mobility of 0.5 cm? sec! voltt. As indicating 
instrument an electrometric valve with a d.c. amplifier is connected to the col- 
lector of the aspiration condenser. For recording the amplified ion current a d.c. 
recorder is used. 


2.5. Air-flow — Air-flow is produced through the apparatus by a vacuum cleaner. 
Because of some resistance in the air filters used — even though they are called 
low resistance filters — the pipe for the air under examination must also be taken 
with corresponding resistance; otherwise it is not possible to adjust equal air-flows 
for the air under examination and for that through the filter. With a pipe of smaller 
diameter for the air under examination the residence time in it decreases and it 
can be expected that loss of nuclei does not increase. Because of the resistance in 
the pipes to the air-flow through the apparatus, the connection pieces to the va- 
cuum cleaner and the arrangement for adjusting the air-flow to the vacuum clea- 
ner must be chosen with a low air-flow resitance. A rotameter is inserted in the 
apparatus for measuring and adjusting the corresponding air-flows. 


2.6. Electrical filter for separation of charged condensation nuclei — A cylindri- 
cal condenser with small spacing is inserted at the intake of the air under exami- 
nation for separation of the charged condensation nuclei. A condenser of ISRAEL’s 
large-ion counter is used in this arrangement for this purpose. 


3. Theoretical considerations. 
3.1. General equations — Description of the recombination and combination 


processes in the mixing chamber during the passage of the mixture of the ions 
and condensation nuclei through it is given by the equations 
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with the symbols as follows: 
if y . . 
n and n, concentration of small air ions; 


N, N, N, concentration of charged and uncharged nuclei; 
a, recombination coefficient of small air ions; 
y, corresponding combination coefficients between ions and nuclei. 
It must be added here that a particular kind of ion-loss is neglected in these 
equations. A part of ions will be lost by contact with the walls of the vessel through 
which they travel and this loss is different for positive and negative ions because 
of the difference in the corresponding mobilities. This question will not be consi- 
dered here, because for such a consideration more knowledge and experience re- 
garding this phenomenon are to be gathered. 
An exact general solution of the equations given above for all the variables is 
not known, if at all possible. 
However, by some assumptions partial solutions can be obtained. 


+ — 
For the following consideration, we assume that n = n = n, and that conden- 
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sation nuclei of only one kind N and N, N with combination coefficients y and 7 


will be present. 
As will be shown, two different cases can be distinguished depending whether 
ions of both polarities or only of one polarity will be admixed to the air under exa- 


mination. 


3.2. Admixture of ions of both polarities — With the assumption mentioned 
the general equations can be reduced to the following three: 
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the solution of the first equation can be written as follows 
1 i a pt 
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when n (0) is the concentration of ions at the entrance of the mixing chamber. 

With the arrangement used n(0) cannot be measured directly; but if filtered fair- 
is admixed to the ionized 'air-flow in place of the air under examination containing 
nuclei, an ion concentration n (0, T) can be measured with the ion counter after 
passing the mixing chamber with the residence time 


in it, where V is the volume of the chamber and 9 the air flow through it. 
1 i 
(6) aT, 


n(0,f) . n(0, 0) 
as for the case of recombination between the ions without any other loss. From (6): 
(7) gree. = Sas —aT, 
n(0,0). (0; T) 

and equation (4) is transformed into 
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This transcendental equation is not solvable explicitly for 8. Therefore, a graphical’ 


diagram of @ as a function of 1/n (8, T) —‘1/n (0, T) is given in Fig. 3 for four dif- 
ferent values of the residence time JT. An explicit solution of equation (8) for 6. 
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can be obtained, if the exponential term is replaced by the first four terms of its: 
power. series 
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In this case 
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It is evident that equations (10, 1), (10, 2) are approximations. The difference bet- 
ween the exact values of 8 from (8) and those of the approximation can be read 
in Fig. 3, where the curves for equation (10, 2) are also plotted. As it may be seen, 
under particular conditions the difference is sufficiently low so that in these cases 
equation (10,2) can be used as a good approximation. 

For still lower values of 8 and [1/n (6, T)—1/n(0, T)|] an approximation 
with only the first three terms of the power series for e-term can be used. For this 
approximation the curves are transformed into straight-lines, as also shown in 


Fig. 3. 


3.3. Admixing of ions of only one polarity — By admixing ions of only one 
polarity to the air under examination containing nuclei, decrease of the concentra- 
tion of ions can be written as 
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A similar equation can be written for pee beets of nuclei active for getting 


charged by ions 
(12) —- =— yn. 


From both equations (11) and (12) it is evident that 
wt— N= nj — No = 4; 


where A is constant, and n, and NN, are the concentrations while entering the mixing 
chamber. aed 


By using relation (13), equation (11) is transformed as follows 


dn 
( —— = n(n A). 
(14) Go = an (n— A) 
Solution of this equation is 
n —(™-No) nt 
(15) — (ng — No) = m— Noe 
n 


It is not possible to solve this transcendental equation explicitly for No, but it 
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is possible to simplify it by neglecting the e-term when its power is > 3, because 


(% — No) nt exp [— (m% — No) af] 
0.050 
4 0.018 
0.007 
Sufficiently large power (my — No) nt can be obtained by using sufficiently great 


difference (n) — No) or sufficiently long residence time t = T in the mixing cham- 
ber. 


In this case the simplified relation is 
(16) IM) = = 


A corrected, but not exact expression for the values of (ny — No) nT < 3 can be 
obtained by replacing (ny — Ny) by n in the power of the e-term 


iD 
(17) Ny = (@— 2) E -- — exp (— ny 1)| ‘ 

No 
without taking into account the loss on the walls of the chamber, as n, can be taken 
the value of n obtained after passing through the chamber when in place of the 
air under eximination filtered air is sucked through it. For an exact determination 
of no, loss of the ions on the walls must be measured. 


4. Records. 


For demonstration of the use of the ionometric counter to count condensation 
nuclei some records will be considered. The first test of the principle proposed was 
carried out with cigarette smoke as the aerosol under examination. The expected 
effect was observed also without a special mixing chamber, the residence time in 
the pipe from the intake to the ion counter was sufficiently long for the mixing. 
This effect is not surprising because cigarette smoke is a very concentrated aerosol 
In a recent publication (*?) KerrH & Derrick have recorded initial concentrations 
of 3 x 10° particles per em® in cigarette smoke. The question if particles in ciga- 
rette smoke may be regarded as condensation nuclei can be answered by examina- 
tion of their size. In the quoted work by Kerra & Derrick a relatively stable di- 
stribution of sizes is established ranging from 0.1 to 1.0 micron in diameter and 
peaked between 0.2 and 0.25 microns. As it may be seen the peak and the majority 
of the particles can be attributed to the Aitken nuclei if the lower limit for those is 
assumed to be at r=2 x 10-5 cm. 

_A record of the action of cigarette smoke in the ionometric counter with the 
mixing chamber is shown in Fig. 4. Comparatively narrow but deep peaks are re- 
corded. when a glowing cigarette is placed below the intake opening of the counter 
for a time period of some tenths of a second and after that removed from the room. 
Only some light threads of the smoke are sucked into the apparatus and an expres- 
sed deflection is shown. No essential difference is shown whether a potential of 600 
volts is applied to electrical filter (IsRA#L’s condenser) or not. Note that after 
recovery the background level is higher than before. That can be caused by the 


rest of the smoke particles in the mixing chamber which is not sufficiently rapidly 
cleaned. When a cigarette is smoked in the room at a place about 1.5 metres op- 
posite the intake opening of the apparatus a very effective deflection is recorded 
with a very slow recovering period. Only after opening the window the initial 
background is reached after some time. The curve shown in Fig. 4 is recorded by 
admixing ions of only positive polarity to the air under examination. 
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Fig. 4 - Recording of contamination of room air by cigarette smoke. 


A record by admixing ions of both polarities is shown in Fig. 5. No artificially 
produced particles were used in this case, the air in the room was investigated. 
As shown, comparatively high concentration of nuclei are recorded at the start. 
The concentration gradually decreases when the window is opened and increases 
again when it is closed. When the door to the adjoining room is opened, a further 
increase follows. A slight difference may be seen depending whether positive or 
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Fig. 5 - Recording of condensation nuclei in a room by opened and closed window. 


negative ions are recorded. This may be explained by the difference of losses, 
different for positive and negative ions because of the difference m their mobilities. 
It seems that by the figures shown it is demonstrated how sensitive the used 
ionometric counter is for recording some «contamination » in the room air. 
In Fig. 6 a record of variation of the nuclei concentration is shown in the 
open air when recording by opened window. The day was windy. As may be 
seen, comparatively rapid variations are recorded. After closing the window 
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Fig. 6 - Recording of variations of nuclei concentration in the open air during a windy day. 


the fluctuations disappeared. Variations of the concentration of nuclei when ultra- 
violet light was produced by a quartz-mercury arc in the room, are recorded in 
Fig. 7. Besides the effect of separation of charged nuclei by the electrical filter 
two chemical effects are also shown. As established by Knor (8), dondensacon 
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nuclei are produced by aceton vapour when irradiated by ultra-violet light. A 
corresponding effect is shown in Fig. 7, even though it is small, but that is perhaps 
caused by the fact that no special suitable arrangement was used for this experi- 
ment. On the other hand a very pronounced effect of increasing the number of 
nuclei by which ions are annihilated is obtained by evaporation of NH, in the room 
as also shown in Fig. -7. : 
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Fig. 7 - Recording of nuclei concentration in a room irradiated by ultraviolet light of a quartz- 
mercury arc. Separation of charged nuclei by an electrical filter. Influence of acetone and 
NH, evaporated in the room. 


It is hoped that by the considered records some possibilities for the use of the 
ionometric counter for nuclei are shown. 


5. Discussion. 


It can be asked here whether condensation nuclei are recorded with the ar- 
rangement proposed. A direct comparison with an expansion counter has not been 
carried out till now. However, annihilation of air ions by something in the air is 
obviously demonstrated. If condensation nuclei or kernals are the partners for 
annihilation of air ions, as is generally accepted, the arrangement presented can 
be regarded as a counter for condensation nuclei. In comparison with the counters 
known up to date, some characteristics of the method presented should be discus- 
sed. 

As shown, a continuous recording can be carried out with the ionometric coun- 
ter just as with the counter of Horn & Miuvetsen(?), but without the unplea- 
sant HCl which can be dangerous for the metallic parts of the arrangement. As 
far as I know, the counter of Hort & Mi@aetsen is the only counter known for 
a real continuous recording. In the expansion counters with automatic recording, 
as by VERZzAR (16), SaunpERs (1°) and recently by JuNGE (°) discrete samples are 
used with periodical stops between them. These pauses between the samples are 
caused by the procedure necessary for carrying out the sampling, pressing, ex- 
panding and cleaning of the counter. The periods of sampling are for VERZAR 
counter 2 minutes (for long series 15 minutes are used), for SAUNDERS’s counter |, 
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minute, and for JUNGE’s counter about | minute. Comparatively rapid variations 
of the concentration can be recorded with the continuously working ionometric 
counter with an advantage too that if the intake cross-section is smaller than that 
of the ion counter used, the time resolution is enlarged by a factor equal to the ratio 
of the cross-section of the ion-counter to that of the intake. As a disadvantage for 
recording the concentration variations a delay caused by the slow motion of the 
mixture through the mixing chamber should be mentioned, although this disad- 
vantage is not of great importance. The same disadvantage is also characteristic 
of the continuous counter of Hott & MUHLEISEN, 

It seems to me that recording of the rapid variations of nuclei concentration 
could be of importance especially in the investigation of the fluctuating character 
of the ionic conditions in the atmospheric air — a topic problem to-day. 

Some uncertainties must be mentioned which must be clarified before accepting 
the arrangement proposed as a really usable apparatus. 

Loss of ions on the walls of the mixing chamber and in the pipes must be inve- 
stigated in detail. It is my opinion that this matter is also of general interest in 
connection with many unsolved problems as pointed out some time ago in a contri- 
bution by Mernrexs and my-self (1). More certainty must also be obtained about 
the combination coefficients y, between the ions and the nuclei, especially for nuclei 
of smalJl size. May be, solution of this problem will be facilitated by the method pre- 
sented. 

The described arrangement is a first experimental device, and some of its 
construction details must be changed. The dead space in the mixing chamber can 
be avoided by selecting a more suitable form for the chamber. The intake pieces 
to the mixing chamber must be reconstructed to avoid turbulence by which the real 
fluctuations in the concentration of nuclei sucked inside can be distorted. 

As a-final note, it will be fair to mention here two papers where arrangements 
are described which can be regarded as predecessors of that presented in this paper, 
although the intention of the authors of these papers has been to build apparatus 
for detection of dust particles in the air. I mention these papers at the end be- 
cause they have not been initiating for the present work. 

The first paper is written by GREINACHER (3) and is titled « On a differential 
ionometer and its application for electrical measuring of dust contents in the air ». 
Two ionization chambers are connected to a differential electrometer. The air in 
both chambers is ionized by a radioactive layer placed in the chambers. If dust- 
free air is present in both chambers, ionization current is compensated; when air 
containing dust or cigarette smoke is blown into one of the chambers, the compensa- 
tion is disturbed. GREINACHER’s arrangement is used in a modernized version as 
a technical ionic fire detector (14), (9). The second paper by HANSENCLEVER & 
STEGMANN (4) (*) deals with a similar arrangement with two ionization chambers 
where ions are produced by an external radioactive source and concentration of dust 
particles are recorded by decrease of the ionization in one of the chambers when 
sucking air containing dust through it. 

It is evident that with the ionometric counter described here dust particles 
can also he detected. I feel that in comparing the presented method with that of 


(*) fam obliged to Prof. R. Mtuvetsen for directing my attention to this paper in 
October 1960 during his visit to Upsala, when I demonstrated to him my arrangement. 
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HANSENCLEVER & SIEGMANN, the counting of the rest ionization is more defined 
in the present arrangement. Additionally, the production of the ions by the de- 
scribed tritium ion-generator seems to be also of advantage in comparison with 
the production of ions by an external source as by HANSENCLEVER & SIEGMANN, 
by which the dust particles to be counted can be charged already in the air outside 
the mixing chamber before entering it. 
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Discussion 


IsraéL: Inwieweit sind die abgeleiteten Beziehungen zwischen Kleinionenzahl und 
Kondensationskernzahl quantitativ verwendbar? Der Grund meiner Frage 
ist der, daB ja die Wiedervereinigung-Koefhizienten von der GréBenverteilung 
der Aerosolteilchen abhangen also von Fall zu Fail verschiedene Werte 
haben dirften. 


Siksna: Die Absicht mit der angefiihrten Ableitung der Beziehungen zwischen 
Kleinionenzahl und Kondensationskernzahl war es, eine allgemeine Ubersicht 
iiber die Verhalinisse in der Mischkammer zu geben. Wie gezeigt wurde, ist 
es in einigen Fallen méglich die Beziehungen quantitativ zu verwenden, Fir 
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gewisse erwahnte Fille ist es notwendig, weitere experimentelle Untersuchung 
durchzufiihren, z.B. betreffend der Vernichtung der Kleinionen an den Wanden 
der Mischkammer. Die Abhangigkeit der Wiedervereinigung-Koeffizienten von 
der} Grosse der Kondensationskerne ist auch erwahnt. Sie muss nadher 
untersucht werden, besonders im Hinblick auf die kleinen Kerne. Hingegen 
auch bei Anwendung der Expansionsmethode fiir die kleinen Kondensations- 
kerne braucht man eine héhere Ubersattingung. 

Auf alle Falle ist es méglich, den ionometrischen Kondensationskernzahler 
in‘einer ahnlichen Weise zu kalibrieren, wie das mit dem photoelektrischen 


Zahler geschieht. 


PRESENTATION D’UN CAPTEUR CLASSEUR DE 
PARTICULES A LAME UNIQUE ET D’UN CAPTEUR 
ABSOLU PERMETTANT DE L’ETALONNER 


par JEAN DeEsseEns (*) 


Résumé — Dans le capteur monolame a un seul jet proposé ici, lair est projeté 
«obliquement sur la lame de verre en amont du jet; ce capteur permet ainsi d’obtenir 
un prélévement de particules classées suivant leurs dimensions sur une grande surface 
d’une seule lame. Par ailleurs ce capteur, en plexiglas, permet de surveiller la lame en 
cours de prélévement. Les coefficients de captation pour des gouttelettes de diffé- 
rentes dimensions ont été déterminés en comparant les prélévements obtenus avec le 
capteur monolame a ceux obtenus avec un capteur a deux jets identiques en série réa- 
lisé afin de permettre un comptage de toutes les gouttelettes déposées sur les parois 
intérieures. On a de la méme facon déterminé les coefficients de captation d’un cascade 
impactor. Les coefficients du capteur monolame et du cascade impactor sont trouvés 
assez peu différents, et leurs valeurs restent comprises entre 40 et 86% pour des goutte- 
lettes de 1 & 30 u de rayon. Enfin un paragraphe de cette communication indique com- 
ment peut étre utilisé le capteur monolame lors de prélévements dans un nuage. 


Summary — In the monoslide and monojet impactor here proposed, the air is obli- 
quely projected on the slide, up the jet; thus this impactor gives samples of particles 
classified according to their sizes on a large surface of only one slide. On another way, 
this impactor, made of plexiglas, allows the supervision of the slide during the sampling. 
‘The different size droplets sampling coefficients have been determined by comparison 
of samples obtained with an impactor having two identical jets in series, this impactor 
being realized in order to permit a counting of all the droplets settled in the interior walls. 
On the same way the sampling coefficients of a cascade impactor have been determined. 
The monoslide impactor coefficients and these of the cascade impactor have been found 
nearly identical and their values remain included between 40 and 86% for 1 to 30 
radius droplets. Lastly a paragraph of this paper shows how the monoslide impactor 
can be used when sampling in a cloud. 


C’est a Vorigine le désir de capter sur une meme lame l’ensemble des particules 
atmosphériques en les classant suivant leurs dimensions qui nous a conduit a la 
réalisation du capteur présenté ici; comme il s’est ensuite révélé que cet appareil 
devait en outre permettre une surveillance permanente de la captation, nous 
avons construit ce capteur enti¢rement en plexiglas en placant la lame collectrice 


de facon conyvenable (Fig. 1). 


(GaN. Observatoire du Puy de Déme, Clermont-Ferrand. 
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Un aspirateur est branché sur l’embout droit, de telle sorte que Pair traverse 
l'appareil dans le sens des fléches; l’air est ainsi projeté sur la oe LL en amont 
du «jet», les particules suivant le filet d’air d’autant plus mal qu elles sont plus 
lourdes; ainsi les plus grosses particules vont se déposer en amont du jet, les autres 
se déposant en aval du jet ou a son niveau suivant qu’elles sont plus ou moins pe- 
tites. 


Fig. 1 - Capteur monolame en plexiglas vu de face et de profil; épaisseur du jet: 1.5 mm, 


Aprés avoir essayé plusieurs types de capteurs analogues, avec des inclinaisons 
de parois et des épaisseurs de jet différentes, nous avons retenu les cotes représen- 
tées sur ce schéma; en utilisant alors un débit de 103 litres par minute permettant 
des captations de courte durée, on obtient un spectre de particules satisfaisant, 
tant au point de vue étalement du prélévement qu’au point de vue classement des 
particules suivant leurs dimensions, ainsi que le montre la Fig. 2 relative a un pré- 
lévement de gouttelettes atmosphériques. 
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Eioe 2 Microphotographies de la lame collectrice & 18 mm en amont du jet (a), 4 mm et 

23 mm en aval du jet (b et c) aprés captation en atmosphére naturelle. Humidité relative 

de Pair au moment de la captation: 839; et de air entourant la face du prélévement 
au moment des prises de photographies: 83%. 


On demande généralement a un capteur de ce type de permettre un dénombre- 
ment absolu des particules contenues dans un volume donné dair; or il est bien 
évident que la lame placée dans le capteur ne va pas recueillir toutes les particules 
pénétrant dans ce capteur: certaines vont ressortir de l'appareil sans se déposer, 
d'autres vont se déposer sur les parois et ne pas étre dénombrées. Si l’on veut par 
conséquent pouvoir effectuer des comptages absolus a l’aide d’un tel capteur, il 
est nécessaire d’étalonner l’appareil, c’est-a-dire de déterminer le rapport du nombre 
de particules d’une certaine dimension se déposant sur la lame au nombre de parti- 
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cules de cette dimension contenues dans le volume d’air aspiré, et cecl pour toutes 
les dimensions de particules. 

De tels étalonnages ont été réalisés A l'aide du capteur absolu dont le schéma 
est représenté sur la Fig. 3. Ce capteur étalon est constitué par deux épaisses pla- 
ques de plexiglas dans lesquelles ont été pratiquées des glissiéres destinées a ser- 
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Fig. 3 - Capteur étalon vu de face ect de profil, Hachuré: lames de verre; non hachuré: 
plexiglas. 


rer, entre ces deux plaques, six lames de verre disposées comme Vindique le schéma; 
les plaques de plexiglas sont tapissées intérieurement de lames de verre. On di- 
spose ainsi d'un capteur a deux jets en série identiques grace auquel il est permis 
de déterminer le nombre de particules déposées lords d’une captation sur les lames 
et parois relatives au ‘jet | d’une part, et le nombre des particules déposées sur les 
lames et parois relatives au jet 2 d’autre part; un calcul simple montre que ces seu- 
les données conduisent a la connaissance du nombre total de particules contenues 
dans le volume dair aspiré. 

L’étalonnage d'un capteur quelconque consiste alors a comparer des préleé- 
vements effectués dans des conditions absolument identiques avec le capteur absolu 
et avec le capteur a étalonner. Nous avons de cette maniére effectué l’étalonnage 
d’un capteur monolame et celui dun cascade impactor, ces étalonnages n’étant 
relatifs qu’a des prélévements de gouttelettes sur lame séche et qu’a une seule 
valeur du débit par capteur. 

Afin que l’étalonnage intéresse un domaine dimensionnel aussi vaste que pos- 
sible, deux sortes de prélévements ont été effectués: 

1) Pour P’étude des gouttelettes de rayon égal ou inférieur a 10 wu, ont été 
effeetuées des captations de gouttelettes hygroscopiques dans de lair atmosphéri- 
que naturel: afin de ne pas décaler, au point de vue dimensions, le spectre des gout- 
telettes dénombrées par rapport au spectre des gouttelettes captées, lair entourant 
la face du prélévement au moment de Vobservation était porté a la méme humidité 
relative que lair qui avait été aspiré lors de la captation. 

2) Pour l'étude des gouttelettes de rayon égal ou supérieur a 10 u, ont été 
effectuées des captations de gouttelettes @huile dans une piéce oti était pulvérisée 
de Vhuile de paraffine a Vaide dun pulvérisateur pharmaceutique et dun compres- 
seur. 

Pour ces deux types de prélévements, la détermination du rapport du rayon 
réel de la goutte sphérique au rayon de la lentille observée sur la lame a été effectuée 
suivant la méthode prescrite par May (Journ. Sci. Inst., 1945, p. 187), et il a été 
trouvé pour ces rapports respectivement 0.44 et 0.42 pour les gouttelettes hygrosco- 
piques et pour les gouttelettes Whuile. 


La précision d'un comptage sur lame s’étant, pour différentes ae avérée 
assez médiocre, de trés nombreux prélévements et comptages ont Ste ecesaalte 
pour obtenir l’étalonnage du capteur monolame et celui du cascade impactor. La 
Fig. 4 représente les courbes donnant les coefficients de captation des deux capteurs 
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Fig. 4 - Courbes de captation du capteur monolame (trait plein) et du cascade impactor 
(pointillés) obtenues en utilisant pour ces deux appareils respectivement les débits: 103 
litres/mn et 17.5 litres/mn. 


pour tout rayon de gouttelettes compris entre 0.9 et 33 u. Il est certes possible de 
risquer une interprétation des formes de ces deux courbes, mais nous nous bornerons 
ici a constater que les rendements des deux appareils sont assez semblables, en re- 
marquant toutefois que le rendement du capteur monolame devient mauvais pour 
les gouttelettes de rayons inférieurs 4 1 y, car alors les gouttelettes ressortent de 
l'appareil sans se déposer, l’épaisseur du jet du capteur étalonné étant élevée. 

Terminons en signalant que ce capteur peut étre utilisé en vue de prélévements 
dans des nuages naturels; mais il nous est alors apparu que le débit utilisé devait 
étre plus faible, ceci afin que l’ovalisation des grosses gouttes au niveau du jet ne 
prenne pas une importance génante. La Fig. 5 montre l’aspect d’un prélévement 
dans un cumulus sur une lame traitée au collargol selon le procédé S. GoparD 
(Bulletin de ’Observatoire du Puy de Déme, 1960, pp. 41-46). 


Une photographie du capteur monolame pendant un prélevement est repré- 
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sentée sur la Fig. 6; nous pénsons en résumé que Vintérét de ce capteur repose es- 
sentiellement sur les trois points suivants: 

— il est possible de surveiller la lame collectrice pendant la captation: 

— le dépouillement est facilité par un classement de toutes les particules sui- 
vant leurs dimensions sur une lame unique; 


— enfin on connait le rendement du capteur dans le cas de prélévements de 
gouttelettes sur lames séches. 


Fig. 5 - Microphotographies d’une lame au collargol en amont du jet (grosses gouttes) 
et en aval du jet (petites gouttes) aprés captation de gouttelettes de brouillard dans un cu- 
mulus. Débit utilisé: 6 litres/mn; durée de la captation: 60s. 


Fig. 6 - Capteur monola- 
me en cours d utilisation. 


Discussion 
Barnes: Is the capture efficiency-rate curve explained by bouncing of the 
particles or by failure to touch the surface ? 
J. Dessens: The capture efficiency-rate curve is explained by settling of the par- 
ticles in the interior walls of the impactor, and also by failure to touch the 
interior walls and. the sampling slide. 


PROCEDE SIMPLE DE CAPTURE DES POUSSIERES 
ET AEROSOLS PAR PRECIPITATION THERMIQUE 
OU ELECTROSTATIQUE 


par J. Gruntint & L. Goparp (*) 


Résumé — Un gradient thermique important créé entre une aiguille creuse chaude 
et une plaque de verre froide permet la capture des particules de l’air qui est insufflé 
dans Vaiguille. 


Summary — An important thermic gradient created between an hollow needle 
and a cold plate allows the capture of particules of the air which is insufflated in 
the needle. 


Les appareils de précipitation thermique qui a notre connaissance ont été 
utilisés jusqu’a ce jour comprennent soit un fil chaud porté a une température d’une 
centaine de degrés placé entre deux plasques froides distantes de deux ou trois di- 
xiémes de millimétre, tel Vappareil de Casella mis au point par WasTon (!), ou 
soit deux plasques seulement dont l'une est chaude et l’autre froide entre lesquelles 
cireule Pair dont on veut précipiter les particules en suspension. 


Principe de Vapparetl — Comme l’a montré EpsTetn (?) les corpuscules en sus- 
pension dans V’air se déposent d’autant mieux par précipitation thermique que le 
gradient thermique est plus grand entre le corps chauffé et la paroi froide. 

Nous avons ainsi pensé, par le procédé suivant pouvoir réaliser un trés fort 
gradient thermique: une aiguille percée d’un trou de deux ou trois dixiémes de 
millimétre a Vextrémité d’une seringue en verre qui contient lair a analyser est 
placée en face, & une distance de 1 ou 2 dixiémes de millimétre d’une plaque de 
verre ou d'une grille de microscope électronique portés par un bloc de cuivre. Le 
gradient thermique important peut étre obtenu de deux facons différentes: 1) le 
bloe de cuivre est plongé dans de Vazote liquide pendant que laiguille reste a la 
température ambiente, 2) laiguille est chauffée par une petite résistance électrique 
alors que le bloc de cuivre reste 4 la température du laboratoire. 

Pour le fonctionnement de Vappareil, on aspire une certaine quantité d’air 
et on projette lentement cet air sur la paroi froide. Dans l'un ou Vautre cas, les 
molécules d’air qui sortent ont une énergie cinétique moyenne trés grande par 


(*) Institut de Physique du Globe de l'Université de Paris. 
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rapport a celles qui sont au voisinage de la paroi froide, les poussiéres et les noyaux 
recoivent dans le sens du jet davantage de chocs du cé6té chaud et vont se coller 
sur la plaque de verre ou sur la grille de microscopic électronique. 


Essais avec lazote liquide — Durant Vexpulsion de Vair de la seringue, qui 
dure environ une minute, un phénoméne particulier apparait. Les molécules de 
vapeur d’eau qui, elles aussi, sont projetées sur la paroi froide, se condensent et 
se congélent pour former une plaque de givre qui emprisonne toutes les poussiéres. 
et les noyaux. 


Big. | - Précipita- 
tion a l'aide dazote 
liquide.  (Cristaux 
solubles et particu- 
les insolubles appa- 
raissent  distincte- 
ment). 


Fig. 2 - Sublimation 
sous vide du givre. 
(Toutes les particu- 
les non sublimables 
sont visibles). 


Alors deux suites peuvent étre données a Pexpérimentation. Si on laisse s’opé- 
rer la fusion du givre a la température ambiante, il se forme sur la membrane de 
formvar une goutte d’eau qui tient en suspension les poussiéres et les sels dissous, 
qui aprés évaporation laisse apparaitre quelques gros cristaux. Les particules 
insolubles, telles que les noirs ou les microbes, apparaissent sur un fond bien lavé. 
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Nous avons done ainsi séparé dans un volume d’air déterminé les parties solubles 
de celles qui ne le sont pas (Fig. 1). Gr. élec. = 24.000. 

Si au lieu de passer par la phase liquide, on procéde a une sublimation sous 
vide les particules solubles et insolubles apparaissent nettement différenciées 


(Fig. 2). Gr. = 12.000. 


Essais avec une résistance chauffante autour de Vaiguille — L’aiguille est por- 
16e A une température de 100 a 150° centigrades tandis que la plaque est maintenue 
a la température ambiante. Par ce procédé il n’apparait pas que les poussiéres 


Fig. 3 & Fig. 4 - Précipitation par chauffage de Vaiguille vue au microscope optique. 


ou les noyaux précipités soient modifiés par la capture. La Fig. 3 représentent la 
presque totalité des particules précipitées, contenues dans 10 centicubes d’air de 
Vintérieur dun appartement. La Fig. 4 se rapporte a une partie de cette pré- 


Fig. 5 - La méme 
précipitation vue au 
microscope électroni- 
que (G = 12.000 ). 


cipitation a un plus fort grossissement. La Fig. 5 montre par le méme procédé 
un champ, vu au microscope électronique (Gr, = 12.000). 
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Captures électrostatiques — Le capteur décrit peut fonctionner de la méme 
fagon si l’on remplace le champ thermique par un champ électrique en utilisant 
Veffet « Corona». L’aiguille est alors portée a un potentiel trés élevé (négatif) par 
rapport a la plaque (positive) constituée par une lame de verre électro-conducteur 
ou une grille de microscope électronique (Membrane en formvar métallisé). 
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A CONTINUOUS RECORDER FOR CONDENSATION 
NUCLEI 


by TAS» Rien (*%) 


Summary — A continuous recorder of condensation nuclei with multiple ranges 
that are substantially linear over the range of 500 to 50,000 nuclei per ml full scale 
is described. The range can be extended but the scale-daw becomes proportional to 
the cube root of the nuclei concentration. The sampling rate is 100 ml/sec and the 
response time is less than 2 seconds. 

The unit works on fog-scattered light with dark-field illumination. The expan- 
sion ratio is adjustable (at the expense of recalibration) and can be made high enough 
to respond to a radium source. The electronics are simple and sturdy; the unit has 
been used on a truck in motion. 


In 1949 Vonnecur described a continuous condensation nuclei (!) meter. 
In the intervening years considerable improvement has been made in engineering 
details and it is now a still more reliable piece of equipment that will withstand 
shock and changes in environment. 

Basically, it consists of a 20 cc dry-wall expansion chamber in which pre-humi- 
dified air is expanded 5 times a second. The cloud formed is measured by a photo- 
multiplier tube which receives the forward-scattered light from dark-field illumina- 
tion of the cloud. Features which contribute considerably to its operation are: 


1) The positive action rotary valve which permits control of expansion ratios 
and flows; 


2) The humidifier, expansion chamber, and valve housing are cast in one 
solid piece to minimize any temperature difference; 

3) The amplifier and peak reading voltmeter which make it possible to use 
a conventional receiving tube; 

4) The compensation system which takes care of normal drifts and transients 
in line voltages. 

The flow diagram is shown in Figure |. Air enters through a humidifier, through 
valve A to the expansion chamber, and out through valve B to a point of lower 
pressure (usually 4 to 8’’ Hg below atmosphere). The light source is an automobile 
headlamp bulb running on the unregulated ac line. The ac component of the multi- 


plier phototube output is amplified in a 5 eps amplifier and the peak voltage indi- 
cated on a recorder. 


(*) General Electric Company, Schenectady, New York. 
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The Humidifier — Huimidification is by a linen wick, the middle of which is 
immersed in water (H of Figure 1). The wick presents one surface to the passing 
air and the other is in intimate contact with the casting. Intimate contact with 
the casting is important (particularly when the air sample is of low humidity) to 
prevent cooling the evaporating surface below the common temperature of the 
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PUMP 


WICK R - RECORDER 
X - EXPANSION CHAMBER 
A,B - VALVES 
P - PRESSURE REGULATOR 
L- LAMP 


P.T.- PHOTOTUBE 
H - HUMIDIFIER 


Fig. 1 - Flow Diagram. 


valves and expansion chamber. The valves, chamber and humidifier should be 
cast or fabricated in a fairly heavy block to insure a minimum difference in tempe- 
rature. (If the humidifier gets warmer than the chamber it will pump water and 
give trouble with fogging the optical system). If the humidifier is cooler than the 
chamber the absolute humidity will be too low. 


PHOTO LAMP 
Seu CONDENSING 
SHARP THREADS DER LENSES 
Fig. 2 - Expansion chamber and 
| MOTOR rotary valve. 
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The Rotary Valve — Several valve cycles have been used but where there is 
no limitation on sample volume we prefer to use a cycle which completely scavenges 
the chamber for each expansion. The cycle described here has an average flow 
of 100 cc/sec. There are four roughly equal periods in the cycle arbitrarily called 
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here flush, fill, dwell and expand. The rotary valve A has an open and a closed posi- 
tion; valve B has an open position, a restricted position and a closed position 


(Figure 2). The valving sequence is (Figure 3) 


Flush Fill Dwell Expand 
Valve 24 oi i oct cua ninresaosie Open Open Closed Closed 
Valvew3: Sua one are Partially Closed Closed Open 
Open 


During the flush period there is a flow through the chamber which is limited by the 
width and depth of the slot on valve B. During the fill period valve A is open to 
allow the chamber to come to atmospheric pressure. The dwell period is to allow 
time for A to close completely before B opens to initiate a fast expansion. 


Optical System — The optical system is shown in Figure 2 which is simple but 
adequate. The opaque disc forms a hollow cone of light in the expansion chamber. 
The angle (a) is small enough to prevent the light hitting the walls of the tube, and 
the angle (b) is large enough to keep light off the disc. The disc is supported by 
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Fig. 3 - Valve Cycle. 
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thin struts which do not seriously interfere with scattered light reaching the photo- 
cell, but the disc intercepts stray light that might be produced by dirt or moisture 
on the divider. The interior of the expansion chamber is sharply threaded and given 
a black oxide finish to reduce reflection. 


The Amplifier — The amplifier signal is obtained from the drop in a half- 
megohm resistor which carries the phototube (931A) current (Figure 4). The input 
filter cuts down the ripple in the light output which is at twice line frequency. 
The first half of a dual tube, V,, acts as an amplifier, the second half, V,, is essentially 
a cathode follower which charges capacitor C, to the peak of the ac output of 
the amplifier. V, is a cathode follower of the voltage developed in C,. While the 
successive peaks are increasing at 5 cps the voltage across C, rises rapidly in a se- 
ries of steps. To follow a decreasing voltage there has to be some means of dischar- 
ging C,. This can be done with a parallel resistor around C, but if this is small 
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enough to give fast response on a decreasing signal it will give a substantial 5 eps 
‘component on a steady signal. 

The average value of voltage produced by the cloud is a small fraction of its 
peak voltage. Reading the peak voltage is an advantage in that it reflects only 
the maximum density of the cloud. It also permits the use of reciving tubes since 


the peak current capabilities of the tubes need be only slightly greater than the 
useful average output. 
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Fig. 4 - Amplifier and Peak Voltmeter. 


The scheme here is to use a section of the dual tube (V3) to discharge C,. The 
«cathode of V3 is connected to an RC combination that gives adequate speed of re- 
sponse on a decreasing signal. C, discharges through V, only during the period when 
the signal voltage is greater than the voltage C,. Since the cloud forms rapidly, 
the signal voltage rises rapidly. Under steady conditions, the voltage of C, shows 


AREA A = AREA B 


Fig. 5 - Wave shapes in peak voltmeter. 


only a dip of short duration rather than the exponential decay between peaks that 
would be obtained with a resistor (Figure 5). The response is no faster than the 


time constant of R,C,-but there is much less ripple in the output which drives the 
recorder. 
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Voltage Supplies and Compensation — A regulated 250 volt supply is used for 
the amplifier and voltmeter (Figure 6). The bias for cathode followers is a ne 240° 
volt supply which is unregulated. The — 850 volt supply for the photomultiplier 
is obtained from a 10 KC oscillator shown in Figure 6. The amplitude of oscillation 
can be increased by decreasing the negative grid bias on the oscillator tube. Three 
currents come to this grid and their sum must be zero. One is a positive current from 
the regulated supply, another is a negative current from the normally 850 volt 
negative supply and one from the 240 volt unregulated negative supply. While 
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Fig. 6 - Oscillator and compensation. 
the line voltage is constant the — 850 volt supply is constant. When the line vol- 


tage increases the phototube supply voltage decreases. The sensivity of the photo- 
tube is proportional to the 9th power of the nominally 850 volt supply and directly 
to the light output. The light output varies as the 4th power of the supply voltage. 
With very little trouble a combination of currents to the grid can be found that will 
make the phototube output independent of normal variations in the line voltage. 
The resistance between the — 240 volt supply and the grid is first adjusted for 
slow changes in line voltage. Then the time constant of this circuit is varied by 
changing the amount to resistance that is shunted by the capacitor, C. While 
more elaborate means might be used to match the time constant of the lamp. 
this simple method proves quite effective. 


Scale Range — The peak voltage output with 8’ Hg vacum is substantially 
linear up to 50,000 nuclei/ce and for higher values approaches a cube root law. 
The expansion period is about 50 milliseconds and in this time the supersaturation 
approaches unity with over 50,000 nuclei/ec. For fewer nuclei the cycle is not long 
enough to use up all the available water vapor. The scattered light shows Mie 
peaks as the drops grow. The square of the radius of the drops appears to be linear 
with time as long as water vapor is available. To a first approximation all nuclei 
below 50,000/ce grow to the same size in the period allowed for growth. 

The various full-scale values are obtained by changing the voltage on the pho- 
totube. The scale distribution is substantially the same for all full-scale values 


50,000 nuclei per cc., but above this range a calibration curve is required for 
each full-scale value. 


Calibration — The unit has been calibrated by photographing the cloud and 
counting droplets and this agrees with a calibration against the Nolan-Pollak 
counter for normal room aerosols. There tends to be a small slow drift in calibration 
and it should be checked periodically. Adjustment of sensitivity is conveniently 
made by small changes in the value of the phototube anode resistor. Shifts in 
calibration have not been troublesome but we look upon this as a means of detecting 
changes in aerosol populations and go back to the Nolan-Pollak Counter for abso- 
lute values. 


Applications — Several industrial applications have been made of this meter. 
It has proven.to be very valuable in the design of relays. Modern relays may have 
a life of 30 million operations or greater and life-testing is time consuming and ex- 
pensive. A large number of relays have to be tested to get significant results when 
the improvement is small, and progress in such old devices consists of picking up 
a few percent at a time. The nuclei production of a single operation on a single relay 
has proven to be an excellent index of the probable relative life. The nuclei pro- 
duced will vary with current and contact material but for a given relay that adjust- 
ment which produces the fewest nuclei will give the longest life. A life test was 
made of two relays, one with the then accepted factory adjustment and the other 
that had been adjusted with the nuclei meter. The smaller nuclei producer had three 
times the life of the other. The optimum gap, contact pressure and wipe can be 
determined in a few hours rather than the months required with life tests. 

Informative data on the process used in insulating wire has been obtained by . 
measuring nuclei production as a function of temperature. The onset and severity 
of thermal degradation are apparent from such a curve. It has been useful both in 
development and production control. 

The adjustment of the brushes on both large and small motors can be done by 
determining the position of minimum nuclei production. The method is much 
more sensitive than visual observation of sparking and has some advantages over 
the method of adjusting for minimum radio frequency noise. 

Its use in « white rooms » or ultra clean manufacturing areas is usually to dia- 
gnose trouble and as an adjunct to a direct light-scattering meter. Rather surpri- 
singly, one often finds an extremely high nuclei count in rooms which show almost 
no large particles. The rooms are usually in manufacturing areas and it is believed 
that many of nuclei are produced by the conversion of a gas (SO, for example) 
to extremely small nuclei. In a room with a relatively high large particle count 
there is probably rapid coagulation of the small gas particles with the larger nuclei. 
When there are very few large particles a count of 300,000/ce with a radius of less 
than 10-® cm is not unusual. For many manufacturing operations it is only ne- 
cessary to reduce the number of large particles and the high nuclei count is not 
serious. In those cases where any contamination should be avoided the nuclei 
meter is essential. . 


Acknowledgments — The unit described here is an early development and has 
been in use for several years. A number of somewhat different versions have been 


made for particular applications, such as high sensivity (50 nuelei/ce full scale on 
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the recorder), low sampling volume (20 ce/sec) and a transistorized version. My 
colleagues, Messrs. BiceLow, DUNHAM, Jounson, SKALA and Van Luik have 
contributed heavily to various versions and can be expected to publish in greater 
detail on some of the interesting problems encountered. It is also a pleasure to ac- 
knowledge the great value of previous work of Professors P. J. Nouan and L. W. 
Pownak (?) in this field. 
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Discussion 


Gortz: Could we hear about some of your interesting results obtained by this 
method with various aerosols types, artificial and natural, after UV irradiation? 


Scumipt: Do you know exactly the relative humidity when the air enters the 
chamber? 


Verzhr: The extraordinary sensitivity of counting condensation nuclei has been 
observed by us with A. Meyer (1959) (unpublished). We mixed to filtered 
air in a polyethylenballoon to 1 m?5 x 10~®gr H,S and exposed it to di- 
rect or indirect sunlight. In a few minutes more than 100,000 nuclei were 
produced per cm? air. Obviously a phochemical oxidation to H,SO, occurred. 


Ricu: Many gases in trace amounts can be converted to nuclei. The require- 
ment is to have a reaction between gases such that a product results which 
is a solid or liquid at the ambient temperature. The reaction can be ini- 
tiated by UV, or a number of other methods. Over 50 gases have been 
detected by such methods with sensitivities of 1 ppm or better. We can 
confirm the results of Professor Verzar. One of the most sensitive applications 
is to use the nuclei counter to detect leakage of nickel carbonyl. This re- 
quires no additional devices since the gas converts spontaneously to particles. 
Nuclei have been detected from «sealed» containers - that is they were leak 
tight according to commercial standards. 

The humidity on entering the expansion chamber is close to 98°, under 
normal operating conditions. 


AN AUTOMATIC CONDENSATION NUCLEUS COUNTER 


by J. Law (*) 


Summary — Samples of air are sucked into a tube, partly lined with damp blotting 
paper, and become saturated with water vapour. They are then allowed to expand 
and the cloud which is formed scatters light from a bulb at the side of the tube to 
a photomultiplier at one end of it. The sampling and expansion are controlled by 
solenoid valves and the apparatus works continuously, giving readings at intervals 
of one minute. 


1. Introduction — Observations of the concentration of condensation nuclei 
were required for comparison with observations of atmospheric electricity. These 
were already being made with apparatus which was automatic and continuous 
and had a time constant of about 10 seconds, and a nucleus counter was therefore 
required with similar characteristics. Since the primary interest of the work lay 
in the variations of the nucleus concentration rather than in its absolute value, 
an accurate calibration was not required. 

A photo-electric counter with automatic, electrically operated valves was 
developed for this purpose. Condensation on the nuclei is produced by causing 
a sample of air to expand from atmospheric pressure to a lower pressure, as in the 
Aitken counter. The photomultiplier was arranged to receive light scattered by 
the cloud since it was thought that this might be more reliable and sensitive for 
low concentrations, and in this way the current passed by the photomultiplier, 
and hence .any fatiguing processes, are reduced. Measurements of the nucleus 
concentration are made once a minute. 


2. Construction and operation of the the automatic nucleus counter — The coun- 
ter is shown in Figs. 1 and 2. It consists essentially of a straight perspex tube D, 
57 ems long, 9.5 cms internal diameter and 10 cms external diameter, with a 
brass cap E over one end blackened on the inside, and over the other end a similarly 
treated brass cap F' with a concentric brass tube, G, 45 cms long and 2.5 cms 
internal diameter, having a photomultiplier H atthe far end of it. There is a baf- 
fle at the near end with an aperture of 2 cms diameter to reduce the light reaching 
the photomultiplier. Expansions occur as described below and the cloud of droplets 


(*) Cavendish Laboratory, Cambridge; now at Research Physics Dept., Christie 
Hospital & Holt Radium Institute, Manchester, 20. 


so formed inside the tube D scatters light from an electric light bulb I placed at 
the side of the tube to the photomultiplier. The signal from this is passed to a sim- 
ple D.C. amplifier and then to a pen recorder. 
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Pig. 1 - Automatic condensation nucleus countcr. 


The taps, A, B and C are solenoid valves obtained commercially, though some 
of the earlier work was done with taps of a similar design made in the laboratory. 
An extra tap J, of a conventional type, was provided so that the pressure in the 
tube could be measured and to allow water to be fed in. Dark blotting paper K, 
which is kept soaked with water, lines the walls of the tube round 2/3 of its circum- 
ference and is held in place by a spiral of copper wire. The brass caps E and F 
are held in place on the tube by « O » rings M. A glass disc is fitted in the tube G 
to prevent any moisture condensing on the photomultiplier; it was thought that 
the disc might need to be warmed to prevent moisture collecting on it, but this 
has not proved necessary. Any moisture condensing on it would have been detected 
by the reduced response of the photomultiplier. The disc was removed from time 
to time when the apparatus was overhauled, but no moisture was ever found on 
it. Tests were carried out to ensure that the photomultiplier can only «see » the 
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Fig. 2 - Diagram of nucleus counter. 


central part of the brass cap E. All connecting tubes are at least 1.2 ems. in- 
ternal diameter and of plastic or metal, as rubber is known to have an anomalous 
effect on nuclei (NoLAN & Kenny 1953). The whole assembly is mounted on a de- 
xion frame. 

Expansions in the tube are arranged to occur in the following way. A com- 
pressor pump sucks air from the counter continuously at 70 litres per minute. 
Initially all taps are open so that air is sucked through from the atmosphere. Then 
tap B is closed and the air in the tube allowed to come to atmospheric pressure and 
to saturate with water vapour. While this happens the pump evacuates the flask 0. 
Then taps A and C close and shortly afterwards B opens and a cloud is formed. 
Tap A is then opened, followed by C to complete the cycle. The size of O has been. 
adjusted so that condensation occurs on all Aitken nuclei present but not on the 
small ions. The critical value fo the expansion ratio for the small ions is 1.25, 
and the ratio used is 1.17. The ratio required to detcet nuclei of a given size is 
very uncertain, but previous work suggests that a ratio of 1.15 will result in the 
detection of nuclei of radius 5 x 1077 ems (Mason, 1957, pag. 39). 

Some preliminary tests were carried out on the apparatus before the timing 
of the tap operations was fixed. The signal given by the photomultiplier was found 
to be independent of the timing if the time for which air was sucked through from 
the atmosphere and the time for which saturation and evacuation of the flask 
took place were both greater than 15 seconds. In this time 4 times the volume of 
air in the tube will be sucked through. 

The following timing sequence was used: 


“| | Tap A Tap B | Tap C Time 
i] = | < zeits a e oie 

1 | 

| Intake of air Pst pantie Crane | Open Open Open 15 sees 
Saturation and evacuation of vessel O Open Closed Open 25 secs 
Rar n te callonsa. wate eins Ra Closed Closed Closed 5 secs 
NEC loudsformed tc. iaeG ce tne xe es Closed Open Closed 10 sees 
Pi ntenvale ni eis cntornr ear kes Open Open Closed 5 sees 
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The photomultiplier used is a 931 A; under the conditions in which it is ope- 
rated this type is stable and linear in response (ENGSTROM, 1947). This is con- 
nected to a simple amplifier which drives a pen recorder. The solenoid valves 
are controlled by relays operated by cams driven by a clock motor turning at one 
revolution a minute. 


3. Calibration — Preliminary work with a « Tube Bridge » of the type descri- 
bed by Notan & Povak (1946) had shown that the relation between the nucleus 
concentration, Z, and the deflection of the pen recorder, R, is of the form: 


Z oc R29L01 | 


A more detailed calibration against a Pollak photo-electric counter (lent by the 
Health Physics Division, A.E.R.E., Harwell) gave a relation of the form 


Z oc R280 4.0.09 


and the actual calibration is shown in Fig. 3. 


On a rough qualitative analysis of the action of the counter this appears to. 
be reasonable. The amount of water available for condensation will be the same- 
for all concentrations, so that if the number of nuclei is reduced by half, the sur- 
face area of a droplet formed will be increased by 27/3. Therefore the photomultiplier- 
will « see » a total area of droplet surface reduced by 21/3, assuming that the droplets 
each occupy a volume, on average, large compared with their own size. 


The calibration will be subject to any varia- 
tions in the light bulb, photomultiplier and 
amplifier, and to variations in the expansion 
ratio arising from changes in the amount of 
surplus water in the tube. The former group 
were checked by means of a «standard scat- 
terer », a brass rod, polished and varnished to 
keep the surface properties constant, which 
could be inserted through the tap J to give 
a signal to the photomultiplier. Several rea- 
dings were taken of the response of the 
counter to this device at the time of its cali- 
bration and this was repeated at roughly 
weekly intervals during operation. Very little 
variation was found. The bulb and the am- 
plifier were run from a constant voltage trans- 
former. 

The variations in the amount of water in 
the tube were sometimes quite large as it was. 
not always easy to forecast how much the 
counter would need, since this depends on 
weather conditions. It was found, however. 
that these produced relatively small changes. 
in the expansion ratio as measured by an ane- 
roid barometer, and if the amount of water 
was suddenly changed, e.g. by siphoning of 
the excess, little change in the response of 
the counter was found. 
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paper, etc., and has given consistent results. 
throughout this period. 


counter, 
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Georen: Is it correct that the automatic nucleus counter which you just 
described is similar in operation and construction to Prof. Verzars counter ? 


Law: Yes, this is correct. The main difference is that the cycle is faster than 
in Verzars counter. 


pie oan 
Discussion on instrumental technique 


Gorrz (Frage): Hat irgendjemand Anzeichen dafitr gefunden, dass die Wirksam- 
keit des Pollakschen Kernzahlers abhangt von der Art der Kondensationskerne 
(Beschaffenheit, insbesondere Benetzbarkeit, der Kernoberflache)? 


Lassen (Antwort): Wir haben mit einem Pollakschen Kernzahler Dow Polystyrene 
Latex untersucht. Hierbei handelt es sich um ein Aerosol aus kleinen Poly- 
styrol-Kiigelchen, die also eine extrem schwer benetzbare Oberflache besitzen 
sollten. Gleichzeitig wurde die Aerosolkonzentration jeweils mit eimem Sin- 
clair-Phoenix Forward-Scattering Aerosol and Smoke Photometer der Firma: 
Phoenix Precision Instrument Comp., Philadelphia 40, Penn., USA, bestimmt. 
Dieses Gerat arbeitet ohne Vergrésserung der Teilchen durch Kondensation. 
Die Aerosolkonzentration wird durch die Extinktion des Lichtes, das das Aero- 
sol durchsetzt, gemessen. Es zeigte sich, dass die mit dem Kernzahler gemes- 
senen Aerosolkonzentrationen in den meisten Fallen niedriger waren als die 
mit dem Photometer gleichzeitig bestimmten Konzentrationen desselben 
Aerosols. Die Starke des Effektes hangt ab von der Grésse und Teilchenkon- 
zentration der Polystyrol-Kiigelchen. 

In der folgenden Tabelle ist angegeben, wieviel °% der mit dem Photo- 
meter gemessenen Kernkonzentrationen, d.h. der wahren Kernkonzentration, 
der Kernzahler anzeigt. R ist der jeweilige Partikelradius und N die jeweilige 
wahre (d.h. mit dem Photometer gemessene) Teilchenkonzentration pro cm?. 


Latex LS 055 A; R = 0.094 uy 
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Da das Photometer schon einige Jahre in Betrieb war und nicht mehr ganz 
einwandfrei arbeitete, sind die angegebenen °/,-Werte etwa mit einem Fehler 
30% (bezogen auf die Messwerte) behaftet. 


Goetz (Frage): Kann dieses Verhalten nicht durch die Dampfdruckerhéhung iiber 
kleinen Trépfchen (Thomson-Gleichung) erklart werden? 


sO tee 


Lassen (Antwort): Vermutlich nein. Wir haben es hier mit der Kondensation von 
Wasser zu tun. Der von uns benutzte Kernzahler arbeitete mit einer Ubersiat- 
tigung von 170% relativer Luftfeuchtigkeit nach der Expansion. Bei diesem 
Wert miissten nach der Thomson-Gleichung alle Kerne bis herunter zu R = 

5 < 1077 em als Kondensationskerne wirken. Dagegen besassen auch die 

kleinsten von uns benutzten Partikel einen 20-fach grésseren Radius. Der 

Effekt kénnte aber — was seine Grissenabhingigkeit anbetrifft — wenigstens 

qualitativ erklart werden durch die von Frenkel (J. Frenkel: Kinetic Theory 

of Liquids, Oxford 1946) angegebene Dampfdruckerhéhung diinner Fliissig- 
keitsfilme auf einer schwer benetzbaren Unterlage. Die Betrachtungen von 

Frenkel erstrecken sich dabei nur auf ebene Flissigkeitsfilme. Uber das Ver- 

halten dinner Fliissigkeitsfilme auf gekriimmten schwer benetzbaren Unterlagen 

ist unseres Wissens nichts bekannt. Ebenfalls wissen wir bis jetzt noch nicht, 
womit bei festgehaltenem Partikelradius R das Anwachsen des Effektes mit 
abnehmender Teilchenkonzentration N erklart werden kénnte. 


THE MEASUREMENT OF SIZE DISTRIBUTIONS 
IN AITKEN NUCLEI (*) 


by T.C. 0’ Connor & V. P. V. FLanacan (**) 


Summary — A method of examining the size distribution of stored Aitken nuclew 
by obtaining the mobility spectrum of the charged nuclei is described. The results agree- 
well with those from diffusion coefficient measurements if one assumes that the mobility 
of an ion is independent of its charge. It was found that stored nuclei tended to form 
into two size groups. The effect of the heteorogeneity of the nuclei on the methods. 
of determining their size is briefly discussed. 


Zusammenfassung — Eine Methode zur Priifung der Gréfenverteilung von Ait- 
kenkernen aufgrund des Beweglichkeitsspektrums der geladenen Teilchen wird beschrie- 
ben. Die Ergebnisse stimmen gut mit Messungen der Diffusionskoeffizienten iiberein, 
wenn man annimmt, dal} die Beweglichkeit eines Ions unabhangig von seiner Ladung 
ist. Es wurde gefunden, dal eingeschlossene Kerne zwei GréBengruppen bilden. Der 
Eftekt der heterogenen Gréfenverteilung der Kerne auf die Methoden zu ihrer Griéfen- 
bestimmung werden kurz diskutiert. 


Introduction — The theory of most of the methods available for the determi- 
nation of the size of Aitken nuclei assumes that the nuclei are monodisperse, that 
is are all of the one size. The aerosols that one encounters in practice however 
are always polydisperse or heterogeneous to some extent, that is the nuclei have 
a range of sizes. In many applications this does not seriously affect the accuracy 
of the measurements but the refinement of the experimental methods has made- 
possible the study of the heterogeneity of the nuclei. The measurement of the size- 
distribution of sub-micron particles in an aerosol has been the subject of a number 
of investigations in recent years (123), In the investigations described in this pa- 
per we examined the size distribution of Aitken nuclei by obtaining a mobility 
spectrum of the charged nuclei using the method of Notan & Detenan (4). The 
results were compared with those obtained from the measurement of the diffusion 
coefficient of the nuclei by the method of Notan & GuERRINI (°) using the proce- 
dure devised by Pottax & Mernteks (1?) for polydisperse aerosols. 


Diffusion coefficient measurements — In the Notan & GUERRINI method of 
measuring the diffusion coefficient, the nuclei are passed through a box containing 


(*) The research reported in this document has been made possible through the- 
support and sponsorship of U.S. Department of Army, through its European Research 
Office. 


(**) Department of Physics, University College, Galway, Ireland. 
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a number of rectangular channels arranged in parallel. The nucleus concentration 
Z at the entrance of the box and the concentration Z, at the exit are measured with 
a photoelectric nucleus counter (°). For the measurement of Z it is convenient to 
have a «compensator » tube in parallel with the diffusion box and equal to it in 
volume. The loss of nuclei by diffusion in this tube is negligible. The ratio of these 


concentrations Z,/Z is related to the diffusion coefficient D of the nuclei by the 
formula 


Z,/Z = 9.9099 exp (— D/FQ) + 0.0531 exp (— 11.4 D/FQ) 


where Q is the airflow in litres/min and F is a constant for the box. In the investi- 
gations reported here we used a diffusion box having a constant F' equal to 6.41 
< 10-§ em!. The radii of nuclei can be deduced from their diffusion coefficient by 
applying a modified form of Stokes law (°). 

The theory of the method assumes that the nuclei are monodisperse and the- 
refore the values of D obtained should be independent of the Q used. Experiments 
on stored nuclei however revealed a dependance of D on Q (1%), especially for very 
low values of Q. If the airflow is sufficiently large the value of D becomes indepen- 
dent of Q and has a value close to the mean value of D. PottaK & MeErnteks (1) 
devised a method whereby this variation of the observed D with Q can be used 
to resolve an aerosol into its size components. 


Mobility measurements — To measure the mobility of the charged nuclei we 
used the «nucleus-field » method of Notan & Derenan (*). In this method air 
containing the nuclei is passed through a cylindrical condenser into a photoelectric 
nucleus counter (6). When there is no potential difference between the electrodes 
of the condenser the counter measures Z, the total number of nuclei per em? in 
the air. When a sufficiently large voltage is applied to the condenser so that all 
the charged nuclei, that is the large ions, are removed the counter measures NV), the 
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Fig. 1 - Mobility curve obtained on 14-3-1960. 


number of uncharged nuclei in the sample. At various lower voltages only a portion 
of the ions are removed and the counter measures Z,, the number of ions and un- 
charged nuclei emerging from the condenser. The fraction of the ions removed by 
a voltage V is (Z — Zw) |(Z— Nj). A series of measurements of Z,, for various. 
values of V is taken and the results are plotted as a graph of Z— Z» against V. 
An example is shown in Figure I. 

The critical voltage V is required to remove all ions of mobility W cm/sec 
per volt/em, with an air-flow of Q em®/sec, is given by 

WV 1 


Q Arc 
where C is the capacity of the cylindrical condenser used. The value of 1/4 72C 
for the condenser that we used was 3.80 x 10-4cm7! and a value of Q = 2 litres/ 
min was used in all our mobility measurements. If a number of distinct mobility 
groups are pres2nt the nucleus-field curve will show an abrupt change in its slope 
at the critical voltage for each group. If the ions have a continuous range of mo- 
bilities a smooth curve, concave to the voltage axis is obtained. The critical voltage 
that removes all the ions present is known as the saturation voltage and for values. 
of V greater than this the curve is parallel to the voltage axis. The intersection 
of this straight line and the tangent to the curve at the origin gives the voltage 
Vm corresponding to the mean mobility of the ions. The number of ions in a given 
mobility group may be obtained from the intercepts on the ordinate of tangents 
to the curve. 
The value of the diffusion coefficient of large ions D can be obtained from their 
mobility by using the well known relationship 


D = 300 kT W/q 


where k is Boltzmann’s constant, T is the absolute temperature and q is the charge 
on the ion in electrostatic units. At a temperature of 288°K and for a nucleus 
carrying a single electronic charge this expression becomes 
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This relationship predicts that the mobility of an ion should be directly pro- 
portional to the number of charges on it as 


W/nD = constant = 40.3 


where 1 is the number of electronic charges on the ion. Experimental investigations 
(78.°) however have shown that this relationship does not hold for Aitken nuclei. 
For instance, Notan & KuFFEL (°) found that the value of W/nD decreased as 
n increased. Their mean value of W/nD was 2.7 while the mean value of W/D 
was 35. This indicates that the mobility of a multiply charged Aitken nucleus is 
independent of the number of charges on it and its value can be taken as that for 
the singly charged nucleus, namely 40 D, Using this relationship for all ions we 
could evaluate their diffusion coefficients and hence their radii. 

From the nucleus-field curves it is possible to ascertain the mobility and hence 
radii of the particles present in the aerosol and also the number of ions in each 
group. To evaluate the size distribution of all the nuclei it is necessary to know 
the fraction of the nuclei uncharged in each size group. For this we used the Boltz- 
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mann law (#9) which relates-the equilibrium value of the fraction of the particles 
uncharged with their radius. A somewhat similar method was used by Ricn, 
Potiak & MErNieKs (°) in their investigations of the size distributions of aerosols. 
Experimental investigations (14!) have confirmed the validity of the Boltzmann 
law for particles in the size range involved in our experiments. 


Experimental arrangement — For our investigations on heterogeneity we used nu- 
clei which had been produced by bubbling air through water (8). These were stored 
in a balloon gasometer for a number of days and so would have had time to reach 
equilibrium charge distribution. The diffusion box circuit and the cylindrical 
condenser were placed in parallel and two photoelectric counters of high precision (6) 
were used to measure the nucleus concentrations. We were thus able to make 
simultaneous determinations of the diffusion coefficient D and the mobility W 
of the nuclei. 

Figure | shows the mobility curve obtained on 14th March 1960 using nuclei 
which had been stored in the balloon gasometer for three days. The readings for 
the lower voltages were taken first and then those for the higher voltages. Finally 
the readings for the lower voltages were repeated with little or no change as can 
be seen from the graph. As the concentration of the nuclei showed no variation 
with time during the experiment we took the average values of Z and N). 


TABLE I - Summary of calculations from mobility curve of 14th March 1960. 


j | 
| | Concen- 
| | Diffusion Fraction Concen- a de 
Group Mobility Radius tration ‘ 
: : ; = ; of nuclei 
Coefficient Uncharged| of ions 7 
ly 
2 
| 
10-4 cm/sec | 10-6 cm?/sece | 10-6 em Number Number | 
per volt/em | | | per cm? per cm? | 
| 
A 0.94 2560S 9.5 0.31 152 220 
B 3.6810 il... 30214 4.2 0.47 92 34 
| 


The curve shows the existance of two groups of ions which we will refer to 
as A and B. The results which may be calculated from it are summarized in Table I. 
The mobility of the ions in each group was deduced from the graph and the cor- 
responding diffusion coefficients and radii evaluated. The fraction of the nuclei 
uncharged was calculated for each radius using the Boltzmann law (1°). The num- 
ber of ions per cm® in each group was obtained from the mobility curve, and using 
the value of the fraction uncharged, Z, the number of nuclei per cm® for the size 
group was calculated. For this aerosol 56°%, of the nuclei had a radius of 9.50 x 
10-§ em and 44°, had a radius equal to 4.16 x 10-®cm. Table | gives the to- 
tal nucleus concentration as 393 nuclei per cm® which is in good agreement with 
the observed mean value of 399. The mean mobility of the ions is 2.00 x 10-4 
em/sec per volt/sec. The corresponding value of D is 4.97 x 10-6 cm?/sec. 
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Taking the aerosol given in Table I as a mixture of two monodisperse groups 
and using equation (1), the number of nuclei Z, emerging from the diffusion box 
at a given air flow can be calculated (12). Table II summarizes the results of the 


calculations for Q = 4 litres/min. 


Tase IL - Calculation of number of nuclei emerging from diffusion box at Q = 4 litres/min. 


Group Lr Dinaate D/FQ (Z,/Z)r (Zy)r 

A 220 3) 0.091 0.850 187 

| B 173 9.14 0.356 0.638 110 
i i 1 


For this air flow the value of Z, is 297, giving Z,»/Z = 0.757 with a corresponding 
D of 4.93 x 10-8. The value of Z,/Z observed at this air flow was also 0.757. At 
an air flow of 0.5 litres/min the calculated and observed values of D were 3.91 x 
< 10-6 and 3.46 x 10-6 respectively. The difference in this case is probably due 
to the fact that at such a low air flow the effect of the loss of nuclei in the end pieces 
and connecting tubing of the diffusion box circuit would become appreciable. As 
there is a differential loss of the smaller nuclei the average diffusion coefficient 
would be lower than that of the sample measured at 4 litres/min. 

It is of interest to note that in this case the radius of 5.99 x 10~& em given 
by the diffusion box measurement at 4 litres/min and the radius of 5.96 obtained 
from the mean mobility are both in good agreement with the value of 6.06 x 107° 
em calculated from the Z/N, measurement by using the Boltzmann law assuming 
that the aerosol is monodisperse. In most practical cases, however, an accuracy 
of better than five per cent in size measurements is difficult to achieve. Hence 
heterogeneity of the type encountered in this example would not affect the accu- 
racy of a comparison of the size of nuclei determined from Z/N) measurements and 
from diffusion coefficients measured at sufficiently large air flows. 

In the foregoing analysis it has been assumed that the mobility of an ion is 
independent of the magnitude of the charge on it. If conversely we take the mobility 
as being proportional to the charge, then the nucleus field curve gives 152 singly 
charged ions/em? with a mobility of 0.94 x 10-*¢.g.s. units and radius equal of 
9.5 < 10-Sem. For nuclei of this size there should be 103 uncharged nuclei, 60 
doubly charged nuclei (W = 1.88 x 10-4) and 11 triply charged nuclei (W = 
2.82 x 10-4), making a total of 328 nuclei/em® of this size. The nucleus field 
curve gives no evidence for such a mobility distribution and it is difficult to recon- 
cile the size distribution predicted with the observed value of Z or with the diffu- 
sion coefficient measurements. On the other hand the good agreement obtained het- 
ween the various methods would indicate that the mobility of an ion is indepen- 
dent of the number of charges on it. Furthermore all our nucleus field curves, 
except one, showed the existance of two distinct groups and there was no evidence 
in any of these curves of «bends» corresponding to multiples of the lower mobility. 


In the one exceptional-case the nucleus-fleld curve fitted the Nouan & Det- 
“GNAN exponential formula 


(2 2p) = (ZE— No) {1 — exp (— V/V my} 


where Vj is the eritical voltage for the mean mobility. A logarithmic plot of the 
number of ions emerging from the condenser at a voltage V gave a straight line. 
The value of V», evaluated from the slope of this line was 75 volts giving a mean 
mobility , of 1.69 « 10-4 ¢.g.s. units. The corresponding value of D = 4.19 x 
10-6 em?/see is in good agreement’ with that of 4.47 given by the Notan & 
GUERRINI method. LANGEVIN (!4) developed a procedure whereby a mobility fre- 
quency distribution could be obtained from a continuous ion-field curve. If f(W) 
is the number of ions having a mobility between W and W + dW then 
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f (W) = = (Z— Zn) 
where X = 4rCV/Q = 1/W. 

Application of this formula to the NoLaANn & DEIGNAN experimental curve 
gives the Gamma distribution 
(ZN Wn Wal 
- a ING m © 
f{) == —— 1 


where W,, is the mean mobility. 

Using a procedure similar to that already described for the groups, the cor- 
responding size distribution of the ions can be evaluated. From this, by the ap- 
plication of the Boltzmann law the size distribution of the nuclei can be found. 
Calculations for the distribution encountered here showed that the equivalent ra- 
dius, determined from the equilibrium value of Z/No, is again in close agreement 
with the value of the radius given by the diffusion coefficient measurements at 
an air flow of 4 litres/min. This would appear to confirm the view that for an aero- 
sol containing nuclei in the size range 2 to 15 x 10-6 cm the heterogeneity will 
not seriously affect the accuracy of a comparison between diffusion coefhcient 
and Z/N, measurements. 
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Lassen: Wir haben den scheinbaren Anstieg des Diffusionskoeflizienten mit der 
Saugrate Q einer Diffusion-Box auch bei monodispersen Aerosolen gefunden. 


Poxiak: Ein heterogenes Aerosol zeigt zwangslaufig einen Effekt der oben erwahn- 
ten Art. Das soll nicht bedeuten, da der gesamte Effekt auf diese Weise er- 
klart werden kann. 


Notan: It is certain that the dependence of D upon Q is due to the heterogeneity 
of the nuclei. If however the degree of heterogeneity is small the error invol- 
ved in the determination of D is small. 

The results of O’ Connor & Flanagan are important in raising again the 
question of the dependence of the mobility of the large ion on the charge. 


THE METASTABILITY OF NATURAL AND URBAN 
AEROSOLS 


by A. Gorrz, O. Preinine & T. Kauai (*) 


Summary — The principle of the sampling method of submicron aerosols with 
the Aerosol Spectrometer is briefly described and the analytic procedures for deriving 
the frequency-size distribution Cg (d) from photo-micrographic particle counts and mi- 
crophotometric light scattering measurements Sq (d) of identical areas of the particle 
deposit. 

After initial analysis the deposits were exposed to elevated temperature (80° C) 
for several hours and re-analyzed. Four representative aerosol types, originating from 
the high sea, the shore, vegetation, and metropolitan smog are analyzed in this manner 
for the range (0.2 1 < d< 1.3). All show a very marked decrease, even disappearance 
of the smaller particles (d < 0.5) and shrinkage of the larger particles (d << 1p). 
By far the largest effect is observed for the smog aerosols. 

This volatility appears to be caused by either evaporation of the particle substance 
or by the gradual oxidation of its organic components into more volatile products (CO,, 


H,0). 


Introduction — The true constitution and stability of organic (i.e. non-mineral) 
components of aerosols which determine the life cycle of the individual particle 
in the aero-colloidal state, are virtually unknown factors in spite of their significant 
role in air pollution. 

An insight into this sector can only be gained by methods which meet the 
following, rather stringent, requirements: 


a) The precipitation of the particulates in the submicron range out of the 
air-borne state must affect the dynamic equilibrium of the particle-gas system 
least, if at all. Such a process may thus neither involve changes of pressure and 
temperature nor alter the physical or chemical nature of the particles. 

b) Due to the large variation of their properties the resulting precipitate must 
be size-classified, so that the frequency distribution with respect to diameter (d) 
or mass (M) of the particles can be determined therefrom. 

c) The study of their stability requires also their preservation in the pre- 
cipitate as individual particles, accessible to observation before and after exposure 
to irradiation, temperature changes, contact by reactive gas traces, etc. 


(*) California Institute of Technology, Pasadena, California (USA). 
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Method of Sampling and Size Analysis — The Aerosol Spectrometer (A.5.) 
(Fig. 1) was developed to meet these conditions not only for such stability investi- 
gations, but also for study of the interaction between air-borne particles and gas- 
cous trace components of their environment in general. 


Fig. 1 - View of the Aerosol Spectrometer, partly disassembled. Component parts (left to 
right): Chassis, cup, housing shell, bearing, motor-roter assembly, foils (one with aero- 


sol spectrum). (Courtesy: Micronetics Corporation, 158 North Kinneloa Avenue, Pasa- 
dena, California). 


The operating principle of the A.S. may be but briefly summarized here, as 
detailed descriptions of the instrument exist in the literature C= 

The particle precipitation occurs from a continuous laminar air flow, while 
exposed to high centrifugal acceleration (- 30,000 g). This is realized by 
confining the flow to two identical channels formed by helical grooves on the sur- 
face of a conical tight fitting, detachable cup, lined with a removable foil, whe- 


reupon the deposit is formed. 


d= 0.37 p 
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Big. 2- Typical foil deposit from latex aerosols of defined particle diameter (d) for operating 
conditions: (N, QO). - 


Aside from acting as a centrifugal separator, the rotor imparts also an impeller 
action upon the air within the channels in downward direction and thus causes the 
induction of air through a stationary intake tube into the upper end and its gradual 
propulsion along the channels toward the base of the rotor. . 

The flow rate (F’) through each channel is controlled by exchangeable restrict- 
ing orifices (O) at its outlet, across these a small pressure difference (1-2 em H,O) 
is generated. As the (laminar) flow resistance across the orifices is 16 — 1300 ti- 
mes larger (depending on L) than along the entire channels no significant pressure 
gradient can develop therein during precipitation. 
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Fig. 3 - Particle diameter (lg d) vs. corresponding channel length (lg La) — left — and deposit 
area (lg 4g) — right — for 10 different. standardized operating conditions of the A.S., marked 
A — J as defined in the upper insert by rpm (10%) and by orifice diameter (in 020017: 
indicates unrestricted outflow).. The dotted lines present the mutually corresponding 


values of (Ag) and (Lg). 


The locality of a deposited particle on the foil lining the cup, is determined by 
its radial trajectory across the flow in the channel and the rate of its fall-out by 
the Stokes-Cunningham law. This velocity is small (< | cm: sec) relative to 
the air flow (< 60cm - see~!) so that surface shear is negligible. The locus of 
each particle in the deposit, defined by its distance (L) from the channel entry, 
results thus from (F), the centrifugal field corresponding to the velocity (NN) of the 
cone, and the (kinetic) diameter (d) of the particle. (IN) and (fF) are factors inde- 
pendently known and physically always reproducible. Their selection causes 


the residence time in the channel to vary between (0.4 = 7 1.2 sec), sufficient 
for all suspended particles of (3. — 0.03) to r ach the channel wall. The diffe- 


rence of the radial fall velocity between large and small particies causes the for- 
mer to be deposited for low, the latter for large values of (L). 


Differentiation of the density variation with (L) in this cumulative « size- 
spectrum » so generated yields the frequency-size distribution, and refers to the 
particle size in the air-borne state, independent from size changes occurring subse- 
quent to deposition on the foil (*). 

Aerosols of defined smallest size (d) cause a deposit (Fig. 2) along (L) which 
terminates sharply for (L = La), as long as (La) does not exceed the available 
channel length. 


Wig. 4-a - Offshore marine aerosol (s. Table 1). 


Photomicrograph of same deposit area: (~ 2 - 10-3 em?) (left) prior to, 
(right) after storage exposure. 


(*) Obviously, this «size-spectrum » discriminates between particles of different 
sizes by their « kinetic » diameter (d), which may differ significantly from the geometrical 
or light scattering (Mre, RAayieicn) diameters. This quantity (d) appears though to 


be by far the most realistic dimensional definition of such particles, as it characterizes 
the kinetic properties in the air-borne state. 
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Calibration with aerosols-of monodisperse latex suspensions in the size range 
(3u = d= 0.08) yields the relation La (d) (Fig. 3), also the variation of the de- 
posit density along the channel Ca(L) for (L < La). Finally required for the 
derivation of Cg (d) is the variation of the total area (Ag) covered by particles of 
equal (d), i.e. Aa (d); like d (La) also this function is once and for all evaluated by 
calibration for each (NV, O)-combination. 
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Fig. 4-b - Offshore marine aerosol (s. Table I): 
(left) light seattering variation Sq (d), (right) frequency variation Cg (d) 
prior to 0 and after © exposure. Sq-scale in arbitrary units, Cq-scale refers 
to particle number per cm® for 0.1 u size intervals. 


The frequency-size function Cg (d) results from combination of the cumulative 
distribution C (L) with the known instrument functions La (d), Ca (L) and Aa (d) 
by differentiation over a small interval (Ad = 0.025 uw), as described elsewhere 
in detail (?). 

C (L) is obtained by count along (L) in the « micro-analyzer », especially de- 
signed for the Aerosol Spectrometer evaluation. It consists in principle of a micro- 
scope stage which moves the foil (mounted on a plane surface) accurately along 
the spiral path formed by the deposits defining each locus thereon in terms of recti- 
fied length (L). The microscope optics is based on dark-field reflected illumination 
(Leitz, Ultropak) and permits the identification of a particle ef (d= 0.1] 2) on a 
suitably polished chromium surface (3). The image is accessible in 3 ways: to direct 
observation, to photography, and to a sensitive photocell. The latter records the 
light scattering function S (L), the former yields C (L) from the count on the sub- 
sequently projected photomicrographs. Hence the (S)- and (C)-values correspond 
to the identical area (4° 1073 cm?) of the deposit. 
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This two-fold information is particularly valuable, when the same deposit 
is scanned before and after subsequent exposure to e.g. irradiation, elevated tem- 
perature etc. and the values for corresponding foil areas (i.e. Cj, Cy and S,, Sy)a 
are compared after differentiation. Any change of the number or, the size of the 
particles caused by the exposure is evident by the variation of the ratios: C’q = 
= (C,/C,)a; S’a = (S,/S)a and of the « size factor »: La = C’a/S’q in the following 
sense: 

a) A partial decrease of the particle number in a particular size range with- 
out change of (d) causes obviously (C’g >1; S’q¢ > 1), but also (C’g = S‘q), 
and thereby: (Ua = 1), because (S) is directly proportional to the particle number 
in the reference area as long as the deposit density is low enough to avoid mutual 
optical interference. 


b) The decrease of size without change in number, will be indicated by: 
(C’q = 1; Sq > 1) and therefore (Xa < 1) because (S) is a very sensitive indicator 
of any (d) variation, however, only in a qualitative sense as long as the variation 
of (Sa) with (d) is not determined for the type of particle substance involved. 

The concurrence of both changes, i.e. a partial disappearance and a decrease 
in size of the remaining particles will cause: (C’q > 1; S’q > 1) similar to a); 
however, as (S‘q) is decreased by both variations and (C’z) only by the decrease 
in number, it follows that (S’q@ > C’a; Xa < 1) similar to 5). 

Should the smaller particles volatilize during exposure and their substance 
condense on the larger ones, (S’q) and (Ca) will be (> 1) over the smaller (d)- 
range, while toward the larger (S’q) should decline to (<1), (C’a) to (= 1), so 
that (Xa) will show a marked increase. 


Results — In the following four different aerosol patterns are presented. They 
were selected as typical representatives of aerosols, generated by the high sea, the 
shore, by vegetation, and metropolitan activity as smog for comparison (Table I). 


TABLE I - Origin and Characteristic of Aer 


rosol Spectra. 


l l 

Fig. Jixxp. Date Origin of Temp. | rh N O Volume 

No. No. 1960 Aerosols =o ¢ oe rpm 10° mil | (liters) | 

= =a 

4 1306 | 9/ 3 Sea 17 15 18 | 40,60 | 675 
5 1315 9/19 Seashore 15-20 | 70-80 24 30, 40 2s 
6 1312 9/16 Alfalfa 24 WH 24 30. 40 180 
dl 1325 11/13 Smog 23 A2 24 30, 40 62 


The sampling sites for the natural aerosols were chosen in remote regions of 
Northern California, to exclude any pollutant components. The smog samples 
were taken from the NE region of the Los Angeles basin, about 50-60 ft. above 
street level. 

All samples were collected on chromium plated metal foils which were imme- 
diately scanned at 15-20 different values of (L) which represented an approxima- 


tely equidistant scale in the range (1.3u d 2200 Lorn): During storage or expo- 
sure the foils were kept in dust-tight containers. After the exposure they were 
rescanned at the same (L)-values. 

Fig. 4-7 represent the results for the tests defined in Table I. Each consists 
of 3 paired photo-micrographs (a), of which each pair shows the same section of 
the deposit immediately after isothermal sampling (left), and subsequent to ex- 
tended storage (Fig. 4) or exposure to elevated temperature (~ 80° C) for 8-12 
hours (right) (Fig. 5-7). 


5-a - Shore aerosol (s. Table I and subtext to Fig. 4). 


The diagrams (b) represent the corresponding variations of (Sa) and (Ca) 
with (d), resulting from differentiation of cumulative functions S (d) and C (d). 
The (Sq)-scale is arbitrary but consistent, the (Cq)-scale refers to the particle num- 
ber per cm? air for intervals of (Ad = 0.1 y). The light scattering function Sa (d) 
is less accurate than Cy (d), because accidental contamination by few larger particles 
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falling on the foil during exposure, in spite of precautions, cannot be avoided enti- 
rely and will cause additional light scattering (*). 
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Discussion — A general comparison of all four types indicates the virtual absence 
of particles (d < 0.2 2), although lesser sizes (> 0.08) would have been precipita- 
ted under the operating conditions of the A.S. and micro-optically detected, if 
present in appreciable number. 

All aerosols show a steep exponential decline of (Ca) with larger (d). (Cz) 
vanishes for the natural types (Fig. 56, 6b) for (d > 0.8), while for the marine 
and smog type (Fig. 8b, 10b) sizes (d > 1.2) occur with significant frequency. 
[The upper limit of the analysis was (d = 1.3 y)]. 

Noteworthy is the wide variation of (Cz) for the smallest sizes, which is least 
for the marine type (Fig. 46) and by far largest in the smog (Fig. 7b). 

The metastability, particularly of the smaller sizes, is most evident for all 
aerosols with exception of the ocean type (Fig. 4). The latter shows but a minor 
effect on Cq (d) in the range (lu = d= 0.6); indicating the partial disappearance 


*) Such accidental additions during exposure are in general quite obvious (Fig. 
5-a, 6-a) by their abnormal size and thus easily excluded from the count. 
It may also be mentioned that control experiments with stable latex aerosols un- 


der analogous exposure conditions did never indicate a loss of particles due to lack 
adhesion to the foil of because of coalescence. 


of particles, reflected also in the decrease of Sq (d) in and beyond this size range. 


‘The stability of this type is likely to be due to its predominantly mineral (salt) 
character and agrees with previous results (°). 


Fig. 6-a - Vegetation (alfalfa) aerosol (s. Table I and subtext to Fig. 4). 


Fig. 5 originates from an air mass moving slowly (5 miles/hour) from the 
«ocean on shore across a (minor) surf line containing kelp beds. Exposure to higher 
temperatures caused in the range (d < 0.4u) up to 45%, reduction of (Cz) and a 


maximum of 70°, for (Sq), i.e. maximal values for (C’¢ = 1.55; Sean ad 
— 0.55) indicative (s.a.) of a loss in number for (d — 0.35 w) and decrease of size 


for approximately (d= 0.64). 

Similar, but even more unstable appear the vegetative (alfalfa) aerosols (Fig. 
6) upon heating: the size-range (d — 0.6) is reduced, causing maximal values of 
fGiae= 1:63 S‘a = 3.9; Xa = 4.1) which again prove the volatility of the small 
particles (d.< 0.6) and the apparent capacity of the larger ones (d 0.7 w) 
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to act as condensation centers, (s.a.) as indicated by (S’a < 1) for the larger size 
range. 

By far the largest effect occurs for the smog sample (Fig. 7). An almost com- 
plete volatilization of the smallest sizes (d < 0.3) and a substantial sialon: 
in the range (d < 0.8), is evident, however, also the preservation (C aS 1) of 
all particles of (d > 0.55). Their remarkable shrinkage in this range 1s evidenced 
by (S’a > 1) for (d = 0.85), while the larger sizes appear less, if at all affected- 
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Fig. 6-b - Vegetation (alfalfa) aerosol (s. Table I and subtext to Fig. 4). 


Integration of Ca (d) yields the total number of particles in the range (0.2 u = 


d — ly) as C, before, and after exposure as C,. The estimate of the total massM, 
in this range results from summation of the products of corresponding values of 
Ca and 0.522 - d?(*). 


Table IT presents the concentrations per m? for ioe Cc for this size range (0.2 — 
d =< 1p) in billions (10°); and the total mass in uw gr (10-6 gr), also the relative 
decrease CHC} resulting from the exposure. 

Generally speaking the order of magnitude of Cir 10?/em, determined by 
this method, agrees with that obtained by other authors with entirely different 


methods (*°). The M, values are somewhat helow those reported (6-7) for rural 


(*) The quality of this estimate of M, varies, of course, with the deviation from 
unit density (¢ |) of the particle substance and the spherical shape. The former is 
of minor significance since the kinetic (Stokes’) diameter (d) is related to the geometric 
diameter (8) as (d = 351} 09). A similar determination of the particle mass M, after expo- 
sure by this method is impossible as long as the changes of (d) remain undetermined. 
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and metropolitan regions (30 — 1200 u er/m°), this is understandable from the 


omission of the larger sizes (d > 1) in this analysis. 


Fie. 7-a - Metropolitan (smog) aerosol (s. Table I and subtext to Fig. 4). 
tai é 


Striking is the about 20-fold increase of C, and M, over the normal level in 
the presence of smog, also its much lesser heat stability. The latter is further illu- 
strated in (Fig. 8a, b) which resulted from analyses of the same deposit (in terms 
of Sa only) after repeated exposures. Both samples were taken at the same location 
on 2 successive days during a severe smog period (Nov. 1959). 
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Fig. 7-b - Metropolitan (smog) aerosol (s. Table I and subtext to Fig. 4). 


The different rate of decline of Sq for different exposure times and temperature 
is indicative of fractional evaporation or, as a more likely alternative, of a gradual 
oxidation process into compounds of higher vapor pressure, e.g. CO,, HO, ete. 
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Fig. 8-a, b - Smog aerosols after repeated exposure and subsequent analysis. The tempera- 
ture (7), time (hrs) diagrams (upper right) define the sequence of the deposit exposures. 
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Both causes of this metastability should effect the small sizes faster than the 
larger particles, partly because of the larger surface/volume ratio (~ d~'), partly 
due to the larger activity of highly curved surfaces in the sense of the Kelvin-re- 
lation (~ exp. d“1). 

More systematic studies with this method under highly controlled exposure 
conditions promise a better understanding of these phenomena which apparently 
play a major role in the lower strata of our atmosphere. 
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Discecusston 


Grorct: Ich finde es sehr interessant, dafi Herr Professor Goetz bei seinen Mes- 
sungen auf See der Seesalzteilchenkomponente iiberlagert eine zweite, sich 
deutlich davon unterscheidende Komponente kleinerer Teilchen (Aitkenkerne) 
fand, die offenbar von den Meeresalgen produziert wurden. Die Verhaltnisse 
auf dem Stillen Ozean in 34° Breite unterscheiden sich damit hinsichlich der 
Kernproduktion auschlaggebend von denen, die wir auf der Nordsee 
antreffen. Die Zahl der Aitkenkerne tiber der Nordsee ist auferst gering, 


ee 


kann = 0 sein. Offenbar fehlen dort entsprechende Kernproduzenten, wie 
sie im Stillen Ozean in Form der Algen in reichlichem Mafie vorhanden sind, 
Es ist weiterhin interessant festzustellen, dafi die GréBenverteilung der See- 
salzkerne iiber dem Stillen Ozean offensichtlich zu kleineren Teilehen verscho- 
ben ist als iiber der Nordsee. 


Lassen: Wie haben Sie die Massen der Teilchen in der Tabelle gewonnen? 


Goetz (Antwort): Wir kennen den Durchmesser der Teilchen und haben Dichte 
o — | angenommen. 


VerzAr: Darf ich Dr. Goetz fragen, wie sich die Sedimentation verschiedener 
Aerosole verhalt, wenn verschiedene kernbildende und keine kernbildende 
Teilechen zusammen vorhanden sind? Wir hatten im Labor-Versuch gefunden 
(1944), dai schwebende Pollenkérner sehr stark sedimentieren, wenn Kon- 
densationskerne vorhanden sind und. bei Expansion Nebel entsteht. Ohne 
Kerne ist die Sedimentation unter denselben Verhaltnissen sehr gering. Die 
Pollenkérner werden durch die Trépfehen mitgerissen. Dasselbe geschieht 
mit Gasen der Atmosphire, was biologisch sehr wichtig sein kann. 


VERGLEICHENDE UNTERSUCHUNGEN UBER DIE 
€HEMISCHE ZUSAMMENSETZUNG DER LUFT UND DES 
NIEDERSCHLAGES 


von Marto BossoLasco & GIUSEPPE CICCONT (*) 


Zusammenfassung — Aus den Monats-Werten (Periode: Marz 1959-Mai 1961) der 
chemischen Zusammensetzung der Luft und des Niederschlagswassers in Vesima (Genua) 
und in Sauze d’Oulx (West-Alpen) werden die wichtigsten Eigenschaften abgeleitet, 
welche mit den entsprechenden Ergebnisse von Westerland (Sylt) und Hohenpeissen- 
berg verglichen werden. Die Resultate der Berg-Stationen in Sauze d’Oulx und Hohen- 
peissenberg zeigen u.a., dass um das Peplopause-Niveau der mittlere Wert des Verhalt- 
nisses Cl/Na mit dem Abstand vom Meer, sei es in der Luft oder im Niederschlag 
zunimmt. Vorlaufige Ergebnisse der Abhangigkeit von der Wetterlage werden mitgeteilt. 


Summary — The monthly means (Period: March 1959-May 1961) of the chemical 
composition of air and atmospheric precipitation in Vesima (Genoa) and Sauze d’Oulx 
(West-Alps) have been worked out to deduce the chief relative characteristics and to com- 
pare them with the corresponding mean conditions at Westerland (Sylt) and Hohen- 
peissenberg (Bavaria). From the discussion it follows a.o. that near the peplopause- 
level the mean value of the quotient Cl/Na increases with the distance from the sea, 
both for air as well as for atmospheric precipitation. Preliminary results regarding 
the dependence on the general meteorological situation are also given. 


1. — Die Kenntnis der chemischen Zusammensetzung der Luft und des Nie- 
derschlags erlaubt wichtige Schlisse iiber die Herkunft und die Lebensgeschichte 
des atmospharischen Aerosols. 

Fiir die Stationen des europaischen (von G. C. Rosspy veranlassten) Netzes 
werden die chemischen Beimengungen der Luft und des Niederschlags nur als Mo- 
natswerte angegeben, d.h. man erhalt Werte, welche die mittleren Verhaltnisse 
jedes Monats darstellen. Obwohl es fiir verschiedene Fragen zweckmiassiger ware, 
iiber Sonderwerte fiir einzelne Wetterlagen verfiigen zu kénnen, sind doch die Mo- 
natswerte gleichfalls bedeutungsvoll, weil auch sie gestatten, einige der wichtig- 
sten Kennzeichen abzutrennen und anzudeuten. 

Das wird durch die Ergebnisse der chemischen Analysen der an den zwei 
italienischen Stationen Vesima (Genova) und Sauze d’Oulx (Westalpen) monat- 


(*) Istituto Geofisico, Universita di Genova (Italien). 
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lich gesammelten Luft- und Niederschlagsproben gezeigt, nach einer zweijihri- 
gen Mefreihe: Februar-Marz 1959 bis Mai 1961 einschlieBlich (*). 


Die geographische Lage der zwei Stationen ist folgende: 


Vesima (Genova): 0 = 440 94' 43's = 8942'10" EGr; Hohe = 
= 15m i.M. ; 
Sauze d’Oulx: 9 = 45° 01’ 40" 5 A= 6°52’ 48’. E Gr; Héhe = 1865 mi.M. 


Die Mefstelle in Vesima liegt in einem Abstand von nur etwa 20 m vom Meer 
entfernt (aber auf einer Hohe von 15 m dariiber). Da die Station etwa 10 km von 
Genova-Stadt entfernt liegt, ist die Beeinflussung durch die Stadt selbst sehr klein 
oder sogar zu vernachlassigen, besonders wenn man bedenkt, dass dort die vorwie- 
genden Winde aus den Nord- oder Siidsektoren kommen. 

Verhaltnissmassig noch viel giinstiger ist die Station von Sauze d’Oulx wegen 
ihrer Hanglage im hohen Gebirge, fernab jeglichen industriellen und anthropogenen 
Einflusses. 


2: Die chemische Zusammensetzung der Luft und des Niederschlags in Vesima (Ge- 
nova) und in Westerland. 


Auf Grund der Monatswerte der Spurenstoffkonzentration in der Luft und 
im Niederschlag in Vesima fiir die Periode Marz 1959-Mai 1961 wurden die entspre- 
chenden mittleren Werte abgeleitet und in Tabelle I wiedergegeben. 

Trotz der Lage im Innern der Bucht von Genova kénnen diese Ergebnisse 
als Reprisentanten der mittleren chemisch-atmospharischen Verhaltnisse, die an 
der Kiiste des nérdlichen Mittelmeers bestehen, gelten. Wegen der héheren Sa- 
linitat des Mittelmeerwassers (37°40) im Vergleich zu jener der anderen Meere 
und Ozeane (35% ) ist anzunehmen, dass dieser Unterschied auch auf die angren- 
zenden Luftmassen eine Wirkung ausiiben kann. Um das zu untersuchen, haben 
wir die Ergebnisse von Vesima mit denjenigen von Westerland (Sylt, Nordsee) 
verglichen, die dafiir geeignet erscheinen, weil sie in den gleichen Monaten und mit 
denselben chemisch-analytischen Methoden gewonnen worden sind. Ausserdem 
liegt die Station Westerland auch in der Nahe der Kiiste, und zwar nur 50-100 m 
(je nach Ebbe und Fiut) entfernt, was die Vergleichsméglichkeit mit den Ergebnis- 
sen von Vesima rechtfertigt, obwohl verschiedene der in Frage kommenden Kom- 
ponenten ziemlich starke Gradienten mit der Entfernung von der Kiiste aufweisen. 

Fiir unseren Zweck haben wir fiir die einzelnen Komponenten das Verhiltnis 


Vesinia V 


Westerland Ww 


aus den entsprechenden Mittelwerten berechnet und die so erhaltenen Werte in 


Tabelle I dargestellt. 


a) Was die Zusammensetzung der Luft betrifft, wollen wir zuerst die Ver- 
lasslichkeit der erhaltenen Mittelwerte in relativem Sinne iiberpriifen, was notwen- 
dig erscheint, weil besonders fiir die Chlorbestimmungen’ Unsicherheiten bestehen. 


(*) Die Mebreihe, zuerst bis Februar 1961 benutzt, wurde nach dem Symposium 
bis Mai 1961 erweitert. 


ates 


Tas. I - Durchschnittliche Zusammensetzung der Luft und des Regenwassers in Vesima 


(Genova) und in Westerland (Sylt) (Periode: Marz 1959- Mai 1961). 


S Cl NO,N|NH,N| Na | kK Me Ca pH 

i | 

| Luft (y/m?*) | | 

| Vesima (V) 17.3 | 944°) — | 3.5 | 53.6 ) 3.8 | 6.2 | 4.3 -— 

| Westerland (W) se Be | oe} Aen eel es 1.9 iy ie eee | 
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Da die benutzten Stationen direkt an der Kiiste liegen, soll die Zusammen- 
setzung der Luft im Mittel relativ diejenige des Meereswassers wiedergeben. In 
der Tat erhalt man fiir Vesima den Wert Cl/Na = 1.76, wahrend der fiir das 
Wasser Cl/Na = 1.80 ist (1). Ausserdem: Mg/Cl = 0.066, was praktisch genau 
dem Wert fiir das Meereswasser (0.0669) entspricht. Weniger gut ist die Propor- 
tionalitit fiir die anderen Kationen (K und Ca) in Vesima. 

Fiir Westerland ist im Mittel das Verhaltnis Cl/Na = 3.31, d.h. viel grésser 
als das des Meereswassers. Dieser itibernormale Wert ist vorwiegend einem Uber- 
schuss des Chlors zuzuschreiben, weil — wie E. Errksson gezeigt hat () — die 
Chlorid-Konzentration der Luft, sowie des Regenwassers, Maxima in Siidschwe- 
den und in Danemark zeigt, welche daher auch die Insel Sylt (Westerland) betref- 
fen. Dieser Uberschuss des Chlors soll durch die fast bestandigen westlichen Luft- 
strémungen erklart werden, weil mit der Uberquerung der Nordsee eine progressive 
Anreicherung mit Chlor erfolgt, welche auf Schleswig-Jiitland ihre maximale Kon- 
zentration erreicht. Eine indirekte Bestatigung dieses anomalen Verhaltens der 
Chlor-Konzentration der Luft erhalt man z.B. durch den Beweis, dass die Kon- 
zentrationen der anderen Elemente verhaltnismissig viel besser die entsprechen- 
den des Meereswassers wiedergeben. Aus Tab. I hat man in Westerland Na/Mg 
— 7.52, einen Mittelwert, der nicht merklich vom Wert des Wassers (7.13) abweicht. 

Eine weitere Uberpriifung der Chlorid-Konzentration der Luft in Westerland 
findet man durch den Vergleich der absoluten Minima der Monats-Konzentration 
in der betrachteten Periode (Tab. II). 

Daraus ersieht man, dass das absolute Minimum der monatlichen Chlor-Konzen- 
tration der Luft in Westerland das entsprechende Minimum fiir Vesima itbertrillt, 
wiahrend fiir die anderen wichtigsten Kationen das Verhaltnis Vinin/ Winin zwiselven 
5.3 und 6.5 schwankt. 

In Tab. If sind auch die absoluten Maxima derselben mittleren Monatskon- 
zentration wiedergegeben. Aus diesen Werten geht hervor, dass das Verhaltnis 
Vinaz/ War am kleinsten fiir Chlor (1.65), und am gréssten fiir Natrium (6.25) ist. 
Der Vergleich der Minima mit den Maxima zeigt ausserdem, dass der Chlor-Gehalt 
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Tap. IL - Absolute Minima und Maxima der Monatskonzentration von Cl, Na, K, Mg und 
Ga in Luft (y/em*) fiir Vesima und Westerland (Marz 1959 - Mai 1961). 
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den gréssten Schwankungen unterworfen ist: 


Vesima: Max (Cl) = 83 x Min (Cl); 
Westerland: Max (Cl) = 41 Min (Cl). 


Fiir die Natrium-Konzentration sind diese Schwankungen etwas kleiner und 
haben an den beiden MefX$stellen den gleichen Proportionalitats-Faktor: 
Vesima: Max (Na) = 27 X Min (Na) ; 
Westerland: Max (Na) = 27 


Wegen der besseren Representativitat der mittleren Werte, kommen wir 
noch auf die Tab. I zuriick, um aus den Mittelwerten des Verhaltnisses V/W die 
Hauptziige der Verschiedenheit in der chemischen Zusammensetzung der Luft 
zwischen den zwei Mefstellen hervorzuheben. 

Aus Tab. I folgt, dass, abgesehen von dem Schwefel-Gehalt — welcher in 
den zwei Orten praktisch gleich erscheint — alle anderen Konzentrationen der 
Luft in Vesima immer grésser als in Westerland sind, und zwar mit folgenden Fak- 
toren: 1.5 fiir NH,N, 2.0 far Cl, und 2.8, 2.9, 3.3, 3.75 baw. fur Ca, K, Mg und Na. 

Offenbar hangt der Wert dieser Faktoren zuerst von der Lage der zwei 
Mefistellen zum Meeresufer ab. Ausserdem spielen die meteorologischen Elemente 
und die See-Brandung eine wichtige Rolle, so dass eine Reduktion auf dieselben 
Verhaltnisse von einer Station zur Anderen praktisch unmdglich erscheint. Die 
Zirkulation der Luft in den tiefen Schichten ist in Westerland vorwiegend zonal 
wahrend in Vesima N- und S-Winde vorherrschen, d.h. die Zirkulation meistens 
meridianal ist. Aber der grésste Unterschied zwischen beiden Stationen, welcher 
einen Versuch der erwahnten Reduktion unméglich macht, ist den topogra- 
phischen Verhaltnissen zuzuschreiben; wahrend Westerland und seine Umgebungen 
auf Flachland liegen, ist die Kiiste und das Hinterland von Vesima steil, sodass 
dort die Apenninen eine Stau-Wirkung auf die Meeresluftmassen ausiiben, welche 
die Anreicherung der chemischen Elemente der Luft erméglicht. 

Wegen der gleichmassigen Zusammensetzung des Meereswassers in den ver- 
schiedenen Teilen des Weltmeeres, zeigen sich Unterschiede im allgemeinen nur 
in bezug auf die Hohe der Gesamtsalzkonzentration (4). Infolgedessen, da die 


Salinitat des Mittelmeers nur um 2°, im Mittel grisser als diejenige der Nordsee 


ist, so sind die erhaltenen Werte des Verhiltnisses V/W vorwiegend an die Ver- 
schiedenheit der meteorologischen Faktoren, verkniipft mit der Verschiedenheit 
der Morphologie, fiir die zwei Stationen gebunden. 

Vor allem soll die héhere Luft-Temperatur im Mittelmeer dafiir verantwort- 
lich sein, weil dadurch dort die Verdunstung merklich grésser als in der Nordsee ist. 
Somit werden aus den Trépfchen, welche durch den Seegang (Windsee, Bran- 
dung) aus der Meeresoberflache entstehen, leichter die Salzpartikelchen abgetrennt 
(durch «bursting of bubbles»), wahrend bei niedrigen Temperaturen dieselben Trépf- 
chen eine gréssere Lebensdauer haben, die durch Koaleszenz niedergeschlagen 
werden, ohne oder nur teilweise an die Luft die chemischen Elemente des Meeres 
abzugeben. 

Da, wie gesagt, der Uberschuss des Chlors, gegeniiber Natrium, in Westerland 
vorwiegend « advektiver » Natur ist, erscheint es zulassig anzunehmen, dass ohne 
diesen Effekt dort der Chlor-Gehalt nur von der Gréssenordnung 14.3 1.80 = 25.7 
/m3 wire. In der Tat, unter dieser Annahme, ware das Verhaltnis V/W fiir 
Chlor = 3.67, ein Wert der praktisch genau mit dem erhaltenen V/W far Natrium 
zusammenfallt. 

b) Die Ergebnisse, welche sich auf die Zusammensetzung des Regenwassers 
beziehen, sind gleichfalls in Tab. I zusammengefasst. Von den betreffenden Ki- 
gentiimlichkeiten wollen wir nur einige erwahnen und diskutieren. 

Als erstes ergibt sich fiir das Regenwasser in Vesima ein mittlerer Wert von 
1.90 fiir das Verhaltnis Cl/Na, wahrend in Westerland dieser 1.96 betragt. Das 
Uberwiegen des letzten gegeniiber dem ersten Wert ist teilweise noch der hohen 
Cl-Konzentration der Luft in Westerland wegen der progressiven Anreicherung 
des Regens wahrend seines Fallens durch die Luftschichten (Fall-out) zuzuschreiben. 
Dariiberhinaus ist es zweckmissing daran zu erinnern, dass die vertikale Vertei- 
lung des Chlorid-Gehaltes auch mit hoher Konzentration sich bis zu einigen km 
Hohe ausdehnen kann (in jedem Falle viel héher als die Salzpartikel). Kine Besta- 
tigung dieser Anschauung findet man durch die maximalen Werte des Verhaltnisses 
Cl/Na fir das Regenwasser in Westerland, die eben in den Sommermonaten regi- 
striert worden sind, wenn die Héhe der Wolken am gréssten ist (Cl/Na = 6.12 im 
Juni 1959; = 5.02 im Juli 1959 und = 2.91 im August 1960). 

Vor der Diskussion der einzelnen Werte des Verhaltnisses V/ W, ist zu bemer- 
ken, dass wahrend der betrachteten Periode die mittlere monatliche Niederschlags- 
hdhe in Vesima um 2.60 grésser als in Westerland gewesen ist. Wie bekannt, 
nimmt in allgemeinen die Spurensubstanz-Konzentration mit der Dauer der 
Niederschlage ab; und, obwohl die einzelnen Daten fiir einen Vergleich uns fehlen, 
scheint doch eine merkliche Wirkung dieses Effektes unwahrscheinlich (sonst ware 
das Verhaltnis V/W noch grésser fiir Niederschlage von derselben Dauer), weil in 
Vesima die Regenfalle zeitlich ziemlich gut verteilt sind. 

Wenn man nun das Verhaltnis V/W der Regenwasserkonzentrationen in den 
zwei Orten betrachtet, ersieht man aus Tab. I, dass die Werte fiir Cl (2.17) und 
Na (2.25) praktisch gleich sind. Und fast denselben Wert hat das Verhaltnis 
V/W fir Schwefel und Kalium, wahrend fiir den Nitrat-Gehalt V/W = 1.66 erhal- 
ten wurde. 

Von Ammoniak abgesehen, kann diese mehr als doppelte Konzentration der 
wichtigsten Komponenten des Regenwassers in Vesima gegeniiber Westerland auch 
durch die vertikale Entwicklung der Wolken erklart werden, weil der durch die 
Stau-Wirkung der Apenninen erzwungene Auftrieb, zusammen mit der starkeren 
Konvektion, eine Anreicherung der Konzentration in der Héhe hervorruft, die 
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tiber dem Flachland nicht stattfinden kann. Da die gefundenen starken Kon- 
zentrationen der Bodenluft in Vesima teilweise dem naheren Abstand vom Meeres- 
ufer zuzuschreiben sind, so lassen sich die erhaltenen Ergebnisse hauptsachlich 
durch die zwei folgenden Effekte erklaren: 1) héhere Konzentration der Boden 
(Meceres)Luft und 2) stirkere vertikale Konvektion, topographisch bedingt. Wie 
intensiv diese Effekte sind kénnen wir noch nicht entscheiden. 

Fiir den hohen Wert von V/W = 9.77 fir Ca ist die Erklarung mindestens 
teilweise in der grésseren Kontinentalitat von Vesima (gegeniiber Westerland) 
zu finden, verbunden mit der Tatsache, dass die Niederschlage, welche mit der Ge- 
nova-Zyklone vorkommen, mit einer Luftmassen-Zirkulation erfolgen, die fast 
der Kiiste (Ost-Riviera) parallel ist, was feine Bestandteile der Felsen der Apen- 
nimen-Hange in der Hohe, tiber dem Kondensationsniveau, verteilen kann. 

Bei den Nitrat- und Ammoniak-Komponenten fallt vor allem die grosse Va- 
riabilitat der Nitrat-Konzentration in Vesima auf, mit Schwankungen von Null bis 
2.5 mgr/Itr, sowie der sehr niedrige Ammoniak-Gehalt, welchen dort im Mittel das 
Regenwasser gegeniiber jenem von Westerland aufweist. Die erste Tatsache soll 
durch die sehr veranderliche Verbindung der atmospharischen Nitrate mit den 
NaCl-Riesenkernen gedeutet werden, was besonders am Strand in Erscheinung tritt, 
weil dort der Effekt am stirksten ist. Betrefis der niedrigen Ammoniak-Kon- 
zentration in Vesima soll bemerkt werden, dass der mittlere dort erhaltene Wert 
von (0.38 mgr/Itr praktisch genau dem absoluten, von C. JUNGE (°) erwahnten 
und in Georgetown (Brit. Guinea) gemessenen Minimum entspricht, d.h. 0.039 
megr/Itr. Ausserdem fallen die Nullwerte der Ammoniak-Konzentration von Vesima 
vorwiegend in die Herbst- und Winter-Monate, wahrend die Nitrat- und Ammo- 
niak-Konzentrationen in Westerland sowie der Nitrat-Gehalt in Vesima keinen 
jabrlichen Gang aufweisen. 


c) Die benutzten Bestimmungen der Komponenten des Regenwassers ha- 
ben den Nachteil, dass die verwendeten Gefasse immer aufgestellt bleiben, sodass 
sie auch den atmospharischen Staub (dry fallout) sowie Spritzwasser des Meeres 
sammeln, was eine unregelmassige Zunahme der Konzentration hervorruft. Die 
Grésse der damit entstandenen Fehler hangt offenbar von der Lange der Trok- 
kenperioden und von deren Verteilung in den einzelnen Monaten ab. Trotzdem 
erhalt man, wenn man fiir die einzelnen Komponenten den Quotienten aus der im 
Niederschlag enthaltenen Spurenstoffmenge und der Spurengasmenge in der Atmo- 
sphare am gleichen MeBort bildet, fiir Vesima und Westerland Werte, die im 
Mittel nicht sehr grosse Unterschiede aufweisen, obwohl in Vesima die jabrliche 
Niederschlagsmenge fast 2.5 so gross als in Westerland ist. Das zeigt Tab. IIT. 

Daraus folgt, dass merkliche Unterschiede fiir S, Na, NH, und Ca vorkom- 
men. Der sehr niedrige Ammoniak-Gehalt im Regenwasser von Vesima wurde 
schon erwaihnt. Fiir den Schwefel ist der grossere Wert des Quotienten in Vesima 
gegeniiber Westerland der doppelten Konzentration dieses Elements im Regen- 
wasser von Vesima zuzuschreiben (dafiir ist ein Effekt der Hiitten-Werke von 
Genova nicht ausgeschlossen, weil — wenn sich eine Depression auf dem Liguri- 
schen Meer bildet — die betreffenden Regen teilweise bei Ostwinden vorkommen). 
Wie aus dem Vorausgesagten hervorgeht, ist der erhaltene Unterschied fiir Na- 
trum vorwiegend aus dem Einfluss auf die Konzentration der Bodenluft infolge 
der verschiedenen Abstinde der zwei Stationen vom Strand zu erklaren, wahrend 
der hohe Gehalt von Calzium des Regenwassers in Vesima den grossen Wert des 
entsprechenden Verhiltnisses rechtfertigt. 
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Tas. Il - Verhaltnis der Spurenstoffkonzentration im Niederschlag (mgr/ltr) zur Gaskom- 
ponente in der bodennahen Luft (y/m*) fiir Vesima und Westerland. 


| | | | 
oy tore NH, of) ENal Kote kee | 
} | 
ae. ‘ | eens Ly eee 
gle as | | | | | | | 
WeVecuna. 00) - <1) 0-20. |; 0.59 | 0.011 | 0.55 | 0.44 | 0.50 | 2.37 | 
| | | | 
7 | | | | | 

Westerland eeemie ey 0.13 | 0.54 | pos) 0.91 | 0.54 | 0.50 | 0.65 
| | i 
eve : | } I 


Die obigen Ausfiihrungen zeigen, dass an den zwei betrachteten Kiistensta- 
tionen, trotz der grossen geographischen und meteorologischen Unterschiede, das 
Verhaltnis der Spurenstoffkonzentration im Niederschlag zur Gaskomponente im 
der meeresnahen Luft fiir die einzelnen Komponenten danach strebt, konstant 
zu bleiben (4). 


3: Die chemische Zusammensetzung der Luft und des Niederschlags in Sauze d’Oulx 


(1865 m) und am Hohenpeissenberg (977 m). 


Die mittleren Werte der wichtigsten Komponenten dieser Zusammensetzung 
far Sauze d’Oulx sind in Tab. IV wiedergegeben, und zwar zum Vergleich, zusam- 
men mit den entsprechenden Werten von Hohenpeissenberg, da sich die Ergeb- 
nisse der beiden Stationen auf dieselbe Periode (Marz 1959-Mai 1961) beziehen. 
Nur fiir Hohenpeissenberg fehlen die Daten fiir die Luft-Analysen der 5 Monate 
September 1959 bis Januar 1960. 

Fiir unseren Zweck ist die Lage der zwei Berg-Stationen besonders hervor- 
zuheben, weil die betreffenden Héhen den oberen Grenzen der Hauptdunstmassen 


Fas. LV - Durchschnittliche Zusammensetzung der Luft und des Niederschlags in Sauze 
d’Oulx (Westalpen) und am Hohenpeissenberg (Periode: Marz 1959 - Mai 1961). 


| | ? - . | | 
| he eS Cl |NO,N|NH,N| Na K Mg | Ca | pH | 


Luft (/m*) | | | | 


| Sauze d’Oulx (S) 31 Us hy i ae es | TONE 10g my cs 1.8 ee | 
| Hohenpeissenberg | | | 
| (11) (23 Monate) | 18.3 | 11.2 | — | 2.9 pede Et iy 0.87 229 — | 
| H/S fate Ont Sr alkeecaihtal Oo oh oO-Be yy LUA PD ) se = 
| | | | | | 
Niederschlag | | | | | 
| (gr/m*) | | | 
| Sauze d’?Oulx (S) | 0.41 | 0.37 | 0.08 | 0.10 | 0.14 | 0.12 0.15 | 0.96 | 5.03 | 
Hohenpeissenberg | | | | | 
(H) 1.31 | 0.63 | 0.23 | 0.29°| 0.18-) 0.50 | 0.22 | 1.20) 5.20 | 
| H/S | Bh? meg |) AR I eae) ibs) Avo 7 VA 1e2 1.30 | 
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bzw. der Hauptschichtwolkendecke entsprechen, d.h. sie liegen meistens beinahe 
in der Peplopause (— obere Grenze der Grundschicht), Unserer Meinung nach 
soll im Mittel die chemische Zusammensetzung der Luft und des Niederschlags. 
einen verschiedenen Gang in der Grundschicht und oberhalb der Peplopause auf- 
weisen (d.h. um das Peplopause-Niveau kommt eine Diskontinuitat fiir die Ablei- 
tung der Zusammensetzung nach der Héhe vor). Wahrend die Verteilung in der 
Grundschicht — als Folge der Konvektion, des Austauches und der Reibung — 
stark von der Beschaffenheit des Untergrundes (Boden, Wasser) mitbestimmt 
ist, erscheint die Verteilung oberhalb der Peplopause hauptsachlich von der 
Wetterlage und der grobraumigen Zirkulation abhangig zu sein. 

a) Fur die Luft zeigt die Tabelle, dass im Mittel die Konzentrationen in 
Sauze d’Oulx kleiner sind als die entsprechenden auf dem Hohenpeissenberg, was 
eine Folge der grésseren Hohe des ersten Ortes (1865 m) gegeniiber derjenigen der 
zweiten Stelle (977 m) ist. Davon ausgenommen ist der Na-Gehalt am Hohenpeis- 
senberg, durchschnittlich nur 8/10 des entsprechenden in Sauze d’Oulx. Dieser Un- 
terschied ist besonders in den Friihlings-, vor allem aber in den Sommermonaten 
ausgepragt (z.B. wurde im Juli 1959 fiir die Na-Konzentration der Luft in Sauze 
d’Oulx 5.9 y/m? erhalten, wahrend man in Hohenpeissenberg nur 1.0 y/em? be- 
kommen hat). Dieses Ergebnis lasst sich aus der grésseren Kontinentalitat von 
Hohenpeissenberg gegeniiber Sauze d’Oulx deuten, weil an der letzteren Stelle auch 
Luftmassen vorkommen, die noch Meersalzpartikel in nicht unbedeutenden Spu- 
ren enthalten. Die Aufwartsbewegung der Salzpartikel erfolgt durch den orogra- 
phischen und konvektiven Auftrieb der Luftmassen, der eben im Frihling und 
Sommer am stiarksten ist. 

Kine klare Bestatigung der griésseren Kontinentalitat von Hohenpeissenberg 
gegentiber Sauze d’Oulx, trotz des Hoéhenunterschiedes, wird durch den Quotienten 
CI/Na geliefert. In der Tat betragt der mittlere Wert dieses Verhiltnisses 3.85 
fir Sauze d’Oulx, waihrend am Hohenpeissenberg das Verhaltnis Cl/Na = 7.73, das. 
Doppelte, betragt. Das Ergebnis, welches durch Beobachtungen an anderen Berg- 
stationen iiberpriift werden soll, scheint daher zu zeigen, dass in der Hihe der Wert 
des Quotienten Cl/Na im Niederschlag, im Mittel, vorwiegend mit dem Abstand vom 
Meer zunimmt. 

Das Element, welches die starksten Veranderungen in seiner Konzentration 
zeigt, ist das Chlor. Die Differenz zwischen den Extremen ist offenbar maximal 
fiir Sauze d’Oulx, wo im April 1959 und im Marz 1961 der Cl-Inhalt praktisch gleich 
Null geschatzt wurde, wahrend man im Oktober desselben Jahres dort das Maximum 
von 87.1 y/m® registriert hat. (Die entsprechenden Extreme fiir den Hohenpeis- 
senberg sind: 1.4/m? im Februar 1961 und 54.1 y/m? im August 1959). Diese 
Extreme entstehen durch das Vorherrschen von bestimmten Wetterlagen, welche 
Luftstr6mungen von ausgeprigtem kontinentalen oder maritimem Charakter er- 
zeugen. Dafiir werden wir spiter Beispiele angeben und erlautern. 

6) Die monatlichen Werte der Komponenten des Niederschlags in Sauze 
d’Oulx zeigen grosse Schwankungen, besonders fiir die folgenden vier Elemente. 
deren Minima alle praktisch gleich Null sind, und deren Maxima hier angegeben 
werden: 

S : Max = 182 mer/ltr (Juni 1959) 

Cl : Max = 164 mer/Itr (November 1959) ; 

NO;N: Max = 106 megr/Itr (Oktober 1960) 

NH,N: Max = 71 mer/Itr (Juni UE 
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Die Minima des S-Gehaltes im Niederschlag kommen in Sauze d’Oulx beson- 
ders in den Winter- und Frithlingsmonaten vor, obwohl in denselben Jahrezeiten 
auch ziemlich grosse Konzentrationen registriert wurden, und zwar immer unab- 
hangig von der Niederschlagsmenge. Fiir die Cl-Menge ist das jahrliche Verhal- 
ten noch unregelmassiger, aber die absoluten Minima, d.h. die Nullwerte kommen 
auch in den Winter- oder in den Frithlingsmonaten vor. Der Vergleich mit den 
entsprechenden Komponenten von Hohenpeissenberg — wo die jahrliche Nieder- 
schlagssumme fast die gleiche ist wie in Sauze d’Oulx — ist nur fiir das Cl von 
Interesse, weil der S-Gehalt an der ersten Stelle durch anthropogene Faktoren 
beeinflusst scheint. Fiir die Cl-Konzentration ist auffallig, dass am Hohenpeis- 
senberg Nullwerte im April und Mai 1959 gefunden wurden, und zwar gleichzeitig 
wie in Sauze d’Oulx. Dagegen ist fiir die Maxima des Cl-Gehaltes keine ahnliche 
Korrespondenz zu finden. Das absolute Maximum des Cl-Gehaltes in Hohenpeis- 
senberg wurde im Marz 1959 mit 359 mgr/Itr gefunden: also eine fast doppelte 
Konzentration der maximalen von Sauze d’Oulx. 

Was die NO,N-Konzentration in Sauze d’Oulx betrifft, so wurde sie in 11 
der 26 betrachteten Monate (*) gleich Null geschatzt, und das vorwiegend in den 
Herbst- und Wintermonaten, aber je einmal im April, Mai und August. Der Ver- 
gleich mit dem Hohenpeissenberg zeigt, dass hier die Minima im spiten Sommer 
oder Herbst, aber zeitweise auch im Winter vorkommen. Zu erwahnen ist, dass 
als absolute maximale Konzentration in Sauze d’Oulx 106 mgr/Itr im Oktober 
und auf dem Hohenpeissenberg 123 mgr/Itr gefunden wurde, und die letztere 
im Mai 1961; aber auch dort, wie in Sauze d’Oulx, geschah das anlasslich der gréssten 
Monatssumme der Niederschlige (200 mm im Oktober 1960 fiir Sauze d’Oulx; 206 
mm im Juni 1960 fir Hohenpeissenberg). 

Gleichfalls etwas unregelmissig ist die Verteilung der Ammoniak-Konzen- 
tration des Niederschlags in Sauze d’Oulx, wo Nullwerte in 8 der 25 Monate ge- 
funden wurden, meistens in den extremen Jahreszeiten. Als auffallig ist zu be- 
zeichnen, dass der maximale NH,N-Gehalt im Juni 1959 (71 mgr/Itr) anlasslich 
der kleinsten Niederschlags-Monatssumme der ganzen betrachteten Periode (13 
mm) vorkam (abgesehen vom Marz 1961, in dem kein Niederschlag registriert 
worden ist). Der nachst hohe Wert von 48 mgr/ltr wurde im Mai 1961, d.h. in 
fast der gleichen Jahreszeit gefunden, mit einer mittleren Niederschlagshéhe von 
54 mm. Dagegen fallt in Hohenpeissenberg das Maximum mit 87 mgr/Itr im Juni 
1960 mit der grissten Niederschlagshéhe (229 mm), die dort in den 28 beriicksich- 
tigten. Monaten gemessen wurde, zusammen. 

Aus der Tab. IV folgt noch, dass der Quotient Cl/Na im Niederschlag durch- 
schnittlich den Wert 2.66 fiir Sauze d’Oulx und 3.45 fiir Hohenpeissenberg hat, 
was das schon erhaltene Ergebnis fiir die entsprechende Zusammensetzung der 
Luft in dem Sinne bestitigt, dass um das Peplopause-Niveau, d.h. gleich iiber der 
Grundschicht, der mittlere Wert des Verhaltnisses Cl/Na mit dem Abstand vom 
Meer monoton zunimmt, sei es in die Luft oder im Niederschlag. 

Die Extreme der Monats-Konzentrationen des Chlors und des Natriums in 
Sauze d’Oulx und Hohenpeissenberg, in der betrachteten Periode, sind folgende: 


(*) Eingentlich nur 25 Monate, weil im Marz 1961 (in Sauze d’Oulx) kein Nie- 


derschlag registriert worden ist. 


| Cl (mgr/Itr) Na (mgr/Itr) 


Shumen Gl Oullbke oh cacuéactandenr 0 — 164 (Nov. 59) 0 (April 61) — 
| — 85 (Nov. 59) 


| Hohenpeissenberg .......+.:., | 0 — 359 (Marz 60) 3 (Marz & Sept. 59) — 
} — 74 (Mai 61) 


Aus unseren Daten ergibt sich, dass auf den Bergen die Verdnderlichkeit 
der Natrium-Konzentration des Niederschlagswassers mit der Héhe zunimmt. 

Infolgedessen, trotz der kleineren Mittelwerte des Verhaltnisses Cl/Na in Sauze 
d’Oulx gegeniitber Hohenpeissenberg kann derselbe in dem ersten Ort Maxima er- 
reichen, die die entsprechenden von Hohenpeissenberg ibertreffen. Abgesehen 
vom Falle des Aprils 1961 (Na = 0, mit 97 mm Monats-Niederschlag), hat man 
den Wert Cl/Na = 21.43 fiir die in Sauze d’Oulx im Juli 1959 gefallenen Niederschlag 
von 40 mm erhalten, wahrend in derselben Periode das Maximum von Hohenpeis- 
senberg im Oktober (37 mm Niederschlag) mit Cl/Na = 12.38 vertreten ist. 

Entgegen den Ergebnisse in der Tchechoslowakei, wo gefunden wurde, dass 
die festen Niederschlage im Mittel eine vielfache Chlorid-Konzentration gegeniiber 
den fliissigen zeigen (°), lasst die Verteilung der Cl-Konzentration in Sauze d’Oulx 
und in Hohenpeissenberg keine Abhangigkeit solcher Art erkennen. 

c) Einige Betrachtungen verdienen noch die mittleren Werte des Verhaltnis- 
ses der Spurenstoffkonzentration im Niederschlag zu den betreffenden Gaskompo- 
nenten in der bodennahen Luft. Fiir die zwei Stationen sind diese Werte in Ta- 
belle V zusammengestellt: ‘ 


Tas. V - Verhiiltnis der Spurenstoffkonzentration im Niederschlag (mgr/lir) zur Gaskom- 
ponente in der bodennahen Luft (y/m*) fiir Sauze d’Oulx und Hohenpeissenberg. 


s Ch | NH, PO Na | OK Me Ca 


Sauze d’Oulx 0.132) 0.050) 1) 0.0381 0.072) | 0.123) ie Ossae) |e Onsoan| 


(26 Monate) | | 


Hohenpeissenberg 0.075 0.052 (Deaville |) 11 S¥2! | 0.393 | 0.298 0.429 
(23 Monate) | | | | | 


Wenn man diese Werte mit den entsprechenden der Tab. III fiir die Kiisten- 
stationen vergleicht, so sieht man, dass die gréssten Unterschiede fiir die Cl- und Na- 
Komponenten auftreten, da an den maritimen Stationen der betrachtete Quotient 
fast und iiber 10 mal grésser ist als derjenige der Bergstationen. Wie den Ta- 
bellen IT und [II zu entnehmen ist, kommen diese Unterschiede mehr von der star- 
ken Abnahme jener Niederschlags-Konzentrationen in Gebirgen als von der Re- 
duktion der entsprechenden Konzentrationen der Luft. 


Aus Tab. V sieht man ausserdem, dass, wie es der normalen Abnahme mit 
«ler Hihe entspricht, die Werte des Quotienten in Sauze d’Oulx fiir NH,, Na und K 
kleiner als die entsprechenden von Hohenpeissenberg sind. Betreffs der anderen 
Elemente ist anzunehmen, dass einige Unterschiede durch anthropogene oder 
lokale Faktoren hervorgerufen sind, wie der zu hohe Wert des Schwefel-Gehaltes 
auf dem Hohenpeissenberg vermuten lasst. Fiir die Ca-Konzentration ist der hohe 
Wert des Quotienten von Sauze d’Oulx gegeniiber dem von Hohenpeissenberg 
wahrscheinlich eine Folge der reduzierten Vegetation in den hohen Alpen, welche 
«tie Ausscheidung der Bodenpartikel durch den Wind und deren Transport in der 
Atmosphare erleichtert. 


4: Die Abhdngigkett der Zusammensetzung des Niederschlages von der Wetterlage. 


Wie erwahnt, haben die Monats-Werte der chemischen Zusammensetzung 
des Niederschlags den Nachteil, die Eigenschaften der einzelnen Niederschlage, d.h. 
deren Abhangigkeit von der Wetterlage, nicht liefern zu kénnen. 

In der Erwartung, einzelne Niederschlags-Falle gesondert durch die 
Analyse der entsprechenden Wasserproben untersuchen zu kénnen, haben wir 
versucht einige der Monats-Werte in diesem Sinne zu benutzen und zwar fiir die 
seltenen Monate, in denen die gesamten Niederschlage an einem oder héchstens an 
zwei Tagen gefallen sind. 

Die betreffenden Ergebnisse sind jedoch noch sehr ungeniigend, um sichere 
Schliisse. von allgemeinem Charakter, abzuleiten, weil offenbar die meisten Fra- 
gen nur auf statistischem Wege zu lésen sind, und daher ziemlich viele Einzel- 
Falle erfordern. 

Wir beschranken uns hier nur auf die folgenden kurzen Betrachtungen be- 
treffs einiger Faktoren, welche in der Verteilung der Spurenstoff-Konzentrationen, 
sehr wahrscheinlich, die wichtigste Rolle spielen. 

Aus dem allgemeinen Witterungscharakter der einzelnen Monate der be- 
trachteten Periode geht hervor, dass meistens, wenn ein Monat durch antizyklonale 
Einfliisse beherrscht ist, kleine oder sogar nicht mehr schatzbare Werte des Chlors 
im Niederschlag der kontinentalen Berg-Stationen vorkommen. Die Bestatigung 
-davon findet man: 


far Sauze d’Oulx im April, Mai und Dezember 1959; 
fiir Hohenpeissenberg im April, Mai und Juni 1959. 


Zugleich strebt auch die Luft einem Minimum fir die Cl-Konzentration zu. 
In Sauze d’Oulx wurde der Gehalt Null im April 1959 und Marz 1961 geschatzt 
(Im Marz 1961 wurde dort kein Niederschlag registriert). Demgegeniiber, in Hohen- 
peissenberg findet man die Erscheimung nur teilweise im Februar 1961 bestatigt 
und zwar mit dem Minimum von 1.4 y/m’°. 

Das somit erhaltene Ergebnis — nach dem die antizyklonalen Wetterlagen 
auf dem Kontinent zu minimalen Cl-Konzentrationen der Luft und des Nieder- 
-schlagswassers (fiir die ersten nachfolgenden Niederschlage) fiihren — lasst sich 
offenbar durch die antizyklonale Zirkulation erklaren, weil sie vorwiegend divergente 
Strémungen besitzt, was die maritimen Luftmassen (welche die Chloride enthalten) 
verhindert, auf den Kontinent zu gelangen. Offenbar soll man zwischen Kalt- und 
Warm-Antizyklonen unterscheiden, u.a. als Folge der grésseren Ausdehnung der 


Letzteren in der Héhe. 
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Die Wirkung einer Zyklone auf die Verteilung des Spurenstoff-Gehaltes 
scheint viel unregelmassiger zu sein, was verstandlich ist, da die konvergierenden 
Luftmassen verschiedener Eigenschaften auch verschiedene Konzentrationen er- 
zeugen. Jedenfalls sollen die maximalen Werte dieser Konzentrationen, sei es der 
Luft oder des Niederschlagswassers, meistens mit oder als Folge von zyklonalen Wet- 
terlagen auftreten. . 

Natiirlich spielen die vertikalen Bewegungen eine wichtige Rolle. So, ist z.B. 
auch an Bergstationen der Einfluss der thermischen Konvektion besonders im Som- 
mer bemerkbar, weil damit die Zufuhr der Luft aus der Niederung (Talwinde), 
mit ihrem grésseren Gehalt an Spurenstoffen, die dortigen normalen Verhaltnisse 
auch merklich abandern kann. Im Zusammenhang damit sind auch die Wirkungen 
des Féhns zu erwahnen: aber im Falle des freien Féhns kommt offenbar, im allge- 
meinen, eine Abnahme der Spurenstoff-Konzentration vor. 
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BLEEKER: Ich habe den Eindruck, daB es empfehlenswert ist, bei diesen Betrach- 
tungen die «recent history » der Luftmassen zu untersuchen. Wir haben in 
den Niederlanden einen Versuch gemacht, um einen Eindruck des Gehalts von 
Cl und Na bei verschiedenen Windrichtungen zu bekommen. Wir haben Re- 
genmengen bei verschiedenen Windrichtungen in den verschiedenen Monaten 
korreliert mit den Monatswerten von Cl und Na und eine deutliche Abhangig- 
keit des Salzgehalts von den Windrichtungen wurde gefunden. Es ware deshalb 
empfehlenswert, auch bei den Beobachtungen, welche von Prof. Bossolasco 
diskutiert worden sind, die «recent life history » zu untersuchen. 


Groren: Kigene Erfahrungen bei luftchemischen Untersuchungen ergaben, dab. 
es sehr schwierig ist, die Ergebnisse von monatlichen Mittelwerten der Kon- 
zentration von Spurenstoffen im Niederschlag oder in der Gasphase in Be- 
ziehung zu setzen zu meteorologischen Vorgangen. Wir haben daher bei ei- 
genen Untersuchungen Wert darauf gelegt, chemische Analysen von Einzel- 
niederschlagen durchzufiihren und gleichzeitig Spurengaskonzentration und 
die chemische Zusammensetzung des atmospharischen Aerosols zu analysieren. 
Auf diese Weise gewinnt man interessante Einblicke in die Chemie der Nieder- 
schlage und ihren Zusammenhang mit dem Spurenstoffhaushal der Atmosphire. 
Beispielsweise ergibt sich, in welch starken MaBe die Konzentration der Spu- 
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rengase auf der Zugspitze (3000 m Héhe) von dem Vertikalaustausch mit der 
bodennahen Luftschicht abhangt. Es ergeben sich Konzentrationschwankungen 
im Verhaltnis 1 : 5, die durch monatliche Mittelung natiirlich véllig iiberdeckt 
werden. Einige neue Ergebnisse wurden in «Geofisica pura e applicata », 


1960/IIT, Bd. 47, S. 155, veréffentlicht. 


M. Scumipt: Bei unseren Registrierungen der atmospharischen Chloridteilchen- 
konzentration in Weissenau fanden wir die sporadisch auftretenden hohen 
Werte fast ausschlieBlich bei Luftzufuhr um Nordwest, also vom Nordatlantik 
in enger Bindung an Tiefdruckgebiete mit meist verhaltnismafig siidlicher 
Zugbahn (Danemark-Ostsee). Nur in wenigen Fallen traten hohe Konzentra- 
tionen in Weissenau bei zyklonaler Luftzufuhr aus dem Mittelmeer bzw. der 
Biskaya in Erscheinung. 


Bossotasco: Wie erwihnt, sind nur wenige Falle von Kinzelniederschlagen un- 
tersucht worden, weil selten die giinstige Gelegenheit vorkam, dass diese in 
nur einem oder héchstens in zwei aufeinanderfolgenden Tagen eines Monats 
gefallen waren. Die Proben-Sammlung von Einzelniederschlagen fiir geson- 
derte Analysen ist vor kurzem schon unternommen worden und dann wird 
das Studium der Abhingigkeit von den meteorologischen Faktoren weit besser 
méglich sein. Was die vorgelegten Ergebnisse die aus den Monats-Werte 
abgeleitet wurde betrifft, méchte ich noch unterstreichen, dass sie vorwiegend 
in relativem Sinne benutzt und gedeutet worden sind. 


VERTICAL PROFILES OF CONDENSATION NUCLEI 
IN THE STRATOSPHERE (*) 


by Curistian E. JuncE (**) 


Abstract — An automatic condensation nuclei counter was developed for the 
concentration range of about | to 400 particles per cubic centimeter. After expan- 
sion, the water droplets are photographed when they are still suspended in the air 
so that the counter can be considered an absolute one. The volume in which the 
droplets are counted is determined by the size of the picture of the droplets as 
a function of their distance from the focal plane. To eliminate any effect of de- 
creasing pressure with altitude, the cloud chamber is filled with clean air prior to 
expansion to about half an atmosphere above ambient pressure. 

This counter was used to obtain vertical profiles of condensation nuclei up to 
altitudes of 27 km with high altitude balloons. A total of seven profiles was obtai- 
ned over a period of about one year at 47° N over the United States. Because 
of the restrictions in the range of the meter no data could be obtained below 5 km. 

The profiles show the following main features: 


1. Although there are pronounced fluctuations in the individual flights 
the average nuclei concentration of 200 to 300/em® remains fairly constant from 
5 km to the tropopause. 


2. Above the tropopause, which is on the average of 12 km, the nuclei 
concentration decreases rapidly by a factor of ten at 15 km and by a factor of hun- 
dred at 19 km. Above 20 km, the lower limit of the counter range of 1/cm? is rea- 


ched. 


3. These general features are fairly constant over the year. 

Data for the lower stratosphere by Wicanp (1919) and WercKMANN (1955) 
indicate a sharp decrease from concentrations of 2000 to 3000/em3 at ground to 
about 100/cm® at 5 km. If it is assumed that the discrepancy of a factor of 2 to 3 
at 5 km is due to the different time, location, and methods used in these observa- 
tions, all data can be combined into a complete average profile from the ground 
to 27 km. This composite profile shows then the following three characteristic 
layers: 


(*) The full paper has been published under the same title in the Jo rnal of Me- 
teorology, 18, 1961, 501-509. 

(**) Air Force Cambridge Research Laboratories, Becford, Mass., U.S.A. - Now: 
Institut fiir Meteorologie, Universitat, Mainz (Germany). 
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1. Pronounced decrease of the nuclei concentration by about 2 orders of 
magnitude from () to 5 km. 


2. Almost constant concentration from 5 to 12 km. 


3. Pronounced decrease of the concentration by about 2 orders of magnitude 
from 12 to 29 km. 

It is shown in the discussion that the decrease in layer | is primarily due to 
washout, supported by coagulation. The small decrease in concentration in the 
upper troposphere, layer 2, indicates that both washout and coagulation must be 
fairly inefficient at these altitudes. 

The decrease in layer 3 forces to the conclusion that the nuclei in the strato- 
sphere are of tropospheric origin. In the stratosphere, coagulation and sedimenta- 
tion become important because of long stratospheric residence times of about 1/2 
to 1 year. Calculations show, that coagulation is predominantly responsible for 
the decrease with altitude. The concentrations in the stratosphere are also compared 
with data deduced from observations of mother of pearl clouds and the electrical 
conductivity in the stratosphere. 


HOHENVERTEILUNG DER KONZENTRATIONEN 
VON RIESENKERNEN AUS CHLORIDEN 
UND SULPHATEN 


von J. PopzimeK & I. CERNoca (*) 


Summary — A description is presented of 49 research flights executed in Nor- 
thern Bohemia and High Tatra during which concentrations of giant chloride and 
sulfate condensation nuclei were measured up to a height of 3 Km above the earth 
surface. Chloride and sulfate aerosol particles were determined by traces left by them 
im a sensitive sheet of gelatine. During the year the average concentration of the 
giant chloride nuclei was not greater than 15 nuclei and the average concentration 
of sulfate nuclei surpassed not 6 nuclei in | liter air. The highest concentrations 
occurred at a height of several hundred meters above the earth. It was found that 
the general form of the deduced spectral function is the same for the chloride and 
sulfate particles. 


Das Referat stellt eine kurze Zusammenstellung samtlicher Ergebnisse der 
Flugzeugaufstiege dar bei denen seit dem Jahre 1956 bis 1959 die Konzentrationen 
von Riesenkernen aus Chloriden und Sulphaten an drei Stellen in der Tschechoslo- 
wakei gemessen wurden. Von der Gesamtzahl der Aufstiege wurden 33 in Nordbéh- 
men bei Vrchlabi in der Nahe von grésseren Industrieanlagen ausgefiihrt. Die restli- 
chen 16 Aufstiege wurden im Raum der Hohen Tatra in der Slowakei gemacht. Die 
Aerosolteilchen wurden auf einem mit sensibilisierter Gelatinschicht bestrichenen 
Glaschen aufgefangen. Das Glaschen war auf einem aus dem Fenster eines Sport- 
flugzeuges ragenden Halter befestigt. Ausser den vorgeschriebenen Niveaus 
0.1; 0.3; 0.6; 0.9; 1.5; 2.0; 2.5; 3.0 km hat man die Proben auch in den meteorolo- 
gisch wichtigen Schichten in der Atmosphiare abgenommen, wie z. B. in der Wol- 
kenbasis und in den Wolkengipfeln, oder auf der oberen Grenze des Bodennebels. 
Im allgemeinen wurden nicht die in der Nahe von Wolken gemessenen Konzentra- 
tionen zum Ausrechnen von durchschnittlichen Konzentrationen verwendet, so- 
dass die durchschnittlichen Werte als die Konzentrationen im wolkenfreien Raum 
anzusehen sind. Zum Nachweis der chemischen und physikalischen Natur der Kerne 
haben wir die bekannte Methode der LrksEGANG’schen Ringe, welche sich um die 


(*) Laboratorium fiir Meteorologie der CSAY, Hadrec Krélové 8, Tschechoslowakei. 
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Kerne herum in den sensibilisierten Gelatinschichten bilden, angewandt, Fiir 
die Bestimmung der Chloridteilchen hat sich am besten die 5°%-tige Silbernitrat- 
lésung, welche in dem Verhiltnis 1 : 20 in die 5% -tige Wasserlisung von Gelatine 
zugegeben wurde, bewahrt. Nachdem ein Chloridteilchen in die sensibilisierte Ge- 
latinschicht eingefallen ist, bildet sich durch Photoreaktion ein rétlich-braun- 
licher Ring (siehe Bild 1), welchen man bequem mikroskopisch bei einer 300- 
bis 700-fachen Vergrésserung feststellen konnte. Auf seine Entstehung und Ent- 
wicklung tiben die Lufttemperatur und Feuchtigkeit keinen nennenswerten Ein- 
fluss aus. Den Vergrisserungsfaktor haben wir in einem Sedimentationsrohre be- 
stimmt und er bewegte sich zwischen 5.7 und 6.3 je nach der Konzentration der 
verwendeten Natriumchloridsalzlésung (+). 


Abb. 1 - Liesegangscher Ring Abb. 2 - Liesegangscher Ring 
nach dem Einfallen des Chlo- nach dem Einfallen des Sul- 
ridteilchens in die Gelatin- phatteilchens in die Gelatin- 
schicht mit Silbernitratlésung. schicht mit Bartumchlorid. 


Die Sulphatteilchen haben wir auf eine ahnliche Weise wie die Chloridteilchen 
bestimmt. Die Gelatinschicht wurde durch 10°%- tige Lésung von Bariumchlorid 
sensibilisiert und aus den Versuchen im Sedimentationsrohr der Vergrésserungsfak- 
tor ausgerechnet. Sein durchschnittlicher Wert war 2.8 (7). Die Beobachtung 
von LreESEGANG’schen Ringen von Sulphatteilchen war nicht so bequem wie bei 
den Chloriden, besonders was die kleineren Ringe anbelangt. Man kann sie leicht 
iibersehen weil sie fast dieselbe Farbe haben wie die sie umgebende Gelatinschicht 
und bei den kleinsten Ringen (D <3) man nicht die charakteristischen faltigen 
Rander sieht (siehe Bild 2). 

Die Konzentration der Riesenkerne welche auf dem Glaschen aufgefangen 
wurden hat man rechnerisch bestimmt, indem man fiir bestimmte Teilchenmassen 
und die Fluggeschwindigkeit 150 km/h die Abweichungen der Teilchenbahnen 
von den Luftstromlinien festlegte. Auf diese Weise konnte man auch den Koagu- 
lationskoeffizienten fiir das Glaschen abschatzen (1). Die erwahnte einfache Me- 
thode erméglichte uns nicht die Riesenkerne mit kleineren Durchmessern als 2 u 
reprasentativ zu messen, was mit der mathematisch-physikalischen Analyse der 
Umstrémung des Glaschens iibereinstimmt. 

Aus den Messungen in Bohmen und in der Slowakei wurden folgende Ergeb- 
nisse gewonnen: Die durchschnittlichen Konzentrationen von Riesenkernen aus 
Chloriden, welche sowie in Sommermonaten als auch in Wintermonaten gemessen 
wurden, haben nicht in einzelnen Niveaus den Wert von 15 Kerne pro | Liter 
Luft iiberschritten. In Wintermonaten waren die Konzentrationen in den niedri- 
geren Schichten der Atmosphire besonders bei den antizyklonalen Situationen 
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héher (Durchschnitt fiir die Monate Oktober bis Marz 36.7 Kerne pre Liter). Tn. 
den Sommermonaten sind die Konzentrationen der Kerne in der planetarischen 
Grundschicht niedriger — was auf den intensiven thermischen Austausch zuriick- 
gufiihren ist — sie sinken.aber mit der Héhe allmahlicher ab. Im Raum der Hohen 
Tatra sind die Chloridriesenkernkonzentrationen in der Grundschicht etwas nie- 
driger. In den héheren Niveaus (> 1.5 km) tibertreffen sie aber die durchschnitt- 
lichen Werte aus Béhmen (siehe Bild 3). An beiden Stellen hat man die groéssten 
Konzentrationen in der Bodennahe gemessen und zwar in Béhmen im Niveau 
300 m und in der Slowakei 600 m iiber dem Boden. Diese maximalen Konzentra- 
tionen sind in Béhmen durchschnittlich um das 50- fache und in der Slowakei um 
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Abb. - Abhdngigkeit der Chloridteilchenkonzentration von der Niveauhéhe. Die Kurve 


9 
0 
1 entspricht den Fliigen in Nordbéhmen; die Kurve 2 in Hohen Tatra. 


das 5- fache grésser als wie die in hohen Schichten itiber 2 km. In einem Falle ha- 
ben wir Konzentrationen von einigen Hundert Kernen in | Liter Luft in der oberen 
Schicht eines Bodennebels tiber den Industrieanlagen in Nordbéhmen gemessen (3). 

Die Kerngréssenverteilungskurven von Vrchlabi in Nordbéhmen wiesen im- 
mer die maximalen Konzentrationen im Bereich der kleinsten gemessenen Kerne 


eeeO0, Ls 


(r< lu) aus. Die Abhangigkeit der Konzentration der Kerne von der Kerngrésse 
wird durch folgende Formel ausgedriickt 


n= Are Br 


A und B bedeuten die Konstanten, welche von der Niveauhdhe abhiangen (*). 
Auf dem Bilde 5 ist der geradlinige Verlauf von Gréssenverteilungskurven aus der 
semilogarithmischen Darstellung ersichtlich. Gleichzeitig sieht man eine interes- 
sante Aenderung von Verteilungskurven mit der zunehmenden Niveauhohe. Bis 
zur Hohe von 1.5 km lassen sich ungefahr alle Verteilungskurven, welche den ver- 
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Abb. 4 - Abhdngigheit der Sulphatteilchenkonzentration von der Niveauhohe. Die Kurve 
2 entspricht den Fliigen in Hohen Tatra, 
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schiedenen Niveaus entsprechen, durch eine einzige Gerade ausdriicken. Fir grés- 
sere Héhen verschieben sie sich zu den kleineren Dimensionen der Kerne. Dabei 
haben sie fast einen parallelen Verlauf zu der ersten. Bei der Auswertung von Glas- 
chen mit Aecrosolproben hat man selten gréssere Kerne als 10 u gefunden . In ei- 
nem Falle hat man einen Kern mit einem Radius von 12 vu festgestellt. In der Nihe 
der Wolkenbasis hat man gewoéhnlich viel gréssere Konzentrationen gemessen. 
Uber den Wolkengipfeln hat man im Gegensatz hierzu geringe Konzentrationen 
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gefunden, sodass man direkt von einem Reinigungseffekt von Riesenkernen in 
Wolken sprechen kann. Die Auswertung von Messungen bei verschiedenen synop- 
tischen und aerologischen Situationen ergab als Resultat, dass in unserem Lande 
— in einer Entfernung von ungefahr 200 km von der Meereskiiste — die Meeres- 
einfliisse kaum zu spiiren sind und mehr die Industriequellen zur Geltung kommen. 

Die Messungen von Konzentrationen der Sulphatteilchen wurden in 6 Fal- 
len in Nordbéhmen und in 16 Fallen in der Slowakei ausgefiihrt. Die Gesamtzahl 
der Messaufstiege gibt uns jetzt kaum die Méglichkeit tiber die durchschnittlichen 
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Abb. 5 - Gréssenverteilungskurven von Riesenkernen aus Chloriden und Sulphaten. 
(gestrichelte Kurve) als Funktion der Niveauhéhe. 


Konzentrationen von Sulphatkernen zu sprechen. Die durchschnittlichen Maxima 
waren in Nordbéhmen 5.3 Kerne pro Liter und in der Slowakei 1.8 Kerne pro Liter 
Luft. Die gréssten Konzentrationen wurden wieder in den bodennahen Luftsehich- 
ten gemessen, was aus der Abbildung 4 ersichtlich ist. Die Kerngréssenverteilungs- 
kurven von Yrchlabi haben sich mit kleineren Abmessungen der Kerne und 
fast parallelem Verlauf in verschiedenen Niveaus ausgezeichnet. Aus dem Bilde 4 
geht hervor, dass man wieder die Abhangigkeit der Kernkonzentrationen von den 
Kerngréssen durch eine Gerade in semilogarithmischer Darstellung ausdriicken 
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kann. Die Konstanten A, B haben verschiedene Werte als wie bei den Chloridteil- 
chen. Den nichtgeradlinigen Verlauf von Kerngréssenverteilungskurven bis zu den 
Kernradien von | u, kann man durch den kleineren Vergriésserungsfaktor und durch 
die schwierige Auswertung von Sulphataerosolspuren in der Gelatinschicht erkla- 
ren. Die bisher gemachten Messungen von Sulphatteilchen haben eine enge Be- 
ziehung der Kernkonzentrationen zu der Industrietatigkeit erwiesen. 


- LITERATUR 

() PopzrmeK J.: Measurement of the concentration of large and giant chloride con- 
densation nuclei during flight, Studia geophys. et geod. 3, 256 (1959). — (#) Popzrmexk J. 
& Cernocu I.: Measurement of the concentration of giant condensation nuclei from sul- 
phates in the lower levels of the atmosphere, Geofys. sbornik 1961, Travaux de l’Inst. 
Géophysique (im Druck). — (°) Popzimex J. & Cernocn I.: Measurement of the con- 
centration of giant condensation nuclei from chlorides in the lower levels of the atmosphere, 
Geofys. sbornik 1958, Travaux de l’Inst. Géophysique, 96, 439 (1959). — (*) PopzimExK J.: 
Determination of size spectrum of chloride giant condensation nuclei, Studia geophys. 


et geod. 3, 393 (1959). 


Diskussion 


Grorcit: Soweit mir bekannt ist, wurde die Vertikalverteilung von Chloridteil- 
chen bei Flugzeugaufstiegen noch von Byers und Mitarbeitern sowie von 
Woodcock gemessen. Bestehen hier Ubereinstimmungen? 

Es ist mir interessant zu erfahren, daB Sie einen GroBteil der angetroffe- 
nen Chloridteilchen als anthropogener und industrieller Herkunft bezeichnen. 
Dies steht in Ubereinstimmung mit unseren Beobachtungen, die allerdings 
am Boden gemacht wurden. Rau hat im Gegensatz hierzu die in Weissenau 
in rund 500 km von Meer angetroffenen Chloridteilchen als Seesalzkerne be- 
zeichnet. 


M. Scumipt: Nach noch unveroffentlichten Parallelregistrierungen mit automatisch. 
arbeitenden Chloridteilechenzahlern zwischen Weissenau und Lindau/Harz so- 
wie Weissenau und einer Station an der Kiiste in Danemark sind die erhéhten 
Chloridkonzentrationen im Festland maritimen Ursprungs. Es ergeben sich 
zwischen beiden Stationen Unterschiede, die von Unterschieden in der Wet- 
terlage abhangig sind. Nur bei direkter maritimer Luftzufuhr erhéht sich der 
Chloridteilchengehalt an der jeweiligen Station, der Konzentrationsanstieg 
ist kurzfristig und meist sehr steil. 

F. H. Scumipr: Ich méchte noch hinzufiigen, da in Holland Chlormessungen 
in der Nahe der Kiiste, héchstens in 30 km Abstand, gemacht worden sind, 
wobei der Einfluf der Industrie sich genau nachweisen lief. 


Popzimek: Im allgemeinen lassen sich die Ergebnisse der Herren Byers und 
Woodcock schwer vergleichen mit den unseren, weil die F lige meistenteils 
in der Meeresnihe oder iiber See ausgeftihrt wurden. Ebenso wie die vom 
Durbin gemessenen Konzentrationen tiber England, lassen sich aber grob mit 
den unseren vergleichen, obwohl an der Meereskiiste im Durchschnitt héhere 
Werte festgestellt wurden. 

Wir sind iiberzeugt, dass auf eine Entfernung von 200 Km von der Kiiste 
das Meer als eine Quelle der Kondensationskerne aus Chloriden keinen 
nennenswerten Einfluss auf die gemessene Konzentration ausiibt. Die Mebrheit 
von Chloridriesenkernen in unserem Lande ist nach unserer Meinung konti- 


nentalen Ursprungs. 


THE VERTICAL DISTRIBUTION OF CONDENSATION 
NUCLEI NEAR THE GROUND 


by J. Law (*) 


Summary -—— Measurements have been made of the concentration of condensa- 
tion nuclei, Z, at four heights between the ground and 300 cms in country air close 
to Cambridge. When the results are averaged over sufficiently long periods a syste- 
matic variation of Z with height is found and this variation itself has a diurnal 
variation. The results imply the production of nuclei in the atmosphere in this region. 
With the aid of simplifying assumptions, estimates of the rate of production are 
made for various periods of the day and night. 


1. Introduction — Preliminary observations of the nucleus concentration at 
1 m were made in 1959 with the automatic counter described in an earlier paper. 
These showed a diurnal variation similar to that found at other places (e.g. ACKER- 
MANN & Al., 1954) and the sunrise effect and the evening maximum were clearly 
detected. The records were compared with those of the temperature gradient (mea- 
sured with small thermocouples); the nucleus concentration was generally greater 
during the day under turbulent conditions, but otherwise no clear relation between 
the two was found. In particular during the sunrise effect no direct dependence of 
the nucleus concentration on the lapse rate could be detected and in some cases 
the concentration decreased with increasing turbulence. The time of the sunrise 
effect varied considerably from day to day. The evening maximum coincided with 
the establishment of the evening inversion, but usually only lasted for 2 or 3 hours 
while the inversion often persisted throughout the night. 

It was therefore decided to measure the nucleus concentration at two heights 
at the same time. Two additional solenoid taps were mounted at different heights 
and connected to the counter so that samples of air were taken*from*each height 
alternately and the nucleus concentration at both heights was measured every 
two minutes. The heights chosen were initially 300 and 30 em above the ground, 
and measurements were later made at 300 and 3 cm and then at 300 and 10 cm. 


(*) Cavendish Laboratory, Cambridge. Now at Research Physics Department, 
Christie Hospital and Holt Radium Institute, Manchester 20. 
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2. Observations — For most of the day a brief inspection of the records showed 
no striking difference in Z between any of these pairs of heights. The diurnal 
variation of Z followed almost identical courses at both heights, and most of the 
short period variations lasting for only a few minutes occurred at all heights si- 
multaneously. It was only when the records were considered in detail over long 
periods that significant differences were found, or when conditions were very 
steady, as in Fig. IL, ; 


| quran nonemntc 


9-O pm 10-O pm 11-O pm 


Fig. 1 - Nucleus record at night, with alternate air samples from 300 cm and 3 cm: Z 
at 300 cm (10th August, 1960). 
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The chief departure from this situation occurred during the evening maximum, 
when large differences between Z at two heights occurred quite frequently. At 
this time the greater concentration of nuclei would occur first at one height and 
then at the other, and the difference often amounted to a factor of five and in ex- 
treme cases more than ten in either direction. Reversals of the concentration gra- 
dient occurred at intervals ranging from a few minutes to about half an hour. 
No clear cut relation was found between these differences in Z and the temperature 
gradient. 


3. The vertical distribution of nuclei near the ground in steady conditions — 
To analyze the records, the nucleus concentration was read off from the chart 
for each minute and the two averages for the two heights calculated for each half 
hour. The ratio of Z at the upper level to Z at the lower level was then calculated 
for each half hour for three days, and the average found for corresponding half 
hours, giving an « average day ». Finally the average of these 48 values was found. 

After the first determination of Zaeo|Z39 (Where subscripts refer to height 
in-em) the taps were interchanged and the ratio measured again to ensure that there 
was no systematic difference between the taps themselves. This is clearly shown 
by the results given im Table I, and the other ratios were measured without inter- 
changing the taps. 

Periods in which Z varied greatly were rejected as not representing even ap- 
proximately equilibrium conditions. As far as possible the days used had similar 
lapse rate records, nights with strong inversions, of which there were few, being 
excluded as untypical of the prevailing conditions. 

The results show that dZ/dz is on the average small and _ positive throug- 
hout the lowest 3 metres of the atmosphere. When the ratios are calculated for 
periods of three hours at a time dZ/dz is found to have a clear diurnal variation as 
shown in Fig. 2. There are two broad maxima in the middle of the day and the 
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Tasre [ - Vertical distribution of nuclei: mean values for 24 hrs. (Subscripts refer to height 
: in cm). 


Za9/Z39 = (1.009 + 0.004) (taps interchanged in the two cases) ! 
(1.012 + 0.004) 


Mean = 1.011 — 0.003 
Zeso9/Z49 = 1.053 = 0.007 
Lago Z3 = 1.097 = 0.017 
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Fig. 2 - Vertical distribution of nuclei and its diurnal variation. 


middle of the night, and a minimum in the early morning. During the late after. 
noon and evening the gradient may become negative, but the results for this pe- 
riod are based on fewer observations than the others since. this is the period of 
evening maximum when conditions were often unsteady and many records had 
to be rejected. For calculations the results for three 6-hour periods have been used, 
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the fourth period, covering the evening maximum, being excluded. The values of” 
the ratios takenfare given in Table 2 and the corresponding profiles of Z against =. 
are shown in Fig. 3. 


30 300 300 
tms cms cms 
201 200 200 
100 100 100 

fe) 7a Zz 0 Zz 

2,500 5,000 2,500 5,000 7.500 15.000 
night early morning day 
Fig. 3 - Vertical profiles of nuclei. 
4. Theory and calculations — It will be assumed that steady state conditions: 


are established. As a first attempt to explain the observations suppose that there 
is no production of nuclei in the lowest three metres of the atmosphere. In this case 
the flux of nuclei due to turbulence will be constant with height, so that the down- 
ward flux F is given by 

dZ 
(1) F = K(@)—_. 


& 


The diffusivity is taken to be proportional to height with a small constant 
term arising from the « molecular » diffusion of the nuclei in still air, i.e., 


(2) K(z) = K(z+ a). 


It is assumed that all nuclei striking the ground stick to it so that at the ground 
no nuclei move upwards. This leads to the boundary condition: 


Hh, =i) at gz == 0 


Hence by integration: 
(3) Z = — loge ———— 


Taking the molecular diffusion coefficient, a K =4 x 10-5 cm? sec which cor- 
responds to nuclei of radius 2 x 10-6 em (FLANAGAN 1960), and a typical daytime 
value of 10 for K (based on the results of RIDER, 1954), the resulting ratios are: 


Zifluq = 1145, — Zeoo(Zro =-1.23, Zy0/Zs = 2-34 « 


These results are in clear disagreement with the observations described in the pre- 
vious section. To produce agreement on this basis, a would have to be very much 
smaller than the value taken here. This theory is therefore rejected. 
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It is now assumed that nuclei are produced near the ground, that this produc- 
tion, P, depends on height, and is balanced by the loss of nuclei by diffusion, i.e.: 
ait aZ 

(1) PQ) + (Ke +a] =0 


Ss 2 


In order to obtain a solution of this equation, suppose that the production decreases 
exponentially with height: 


3 dz 


224 d 1Z 
(5) costly 2 (eG +o) | = 0. 


Assuming the same boundary condition as above, i.e., Z = 0 at z — 0, the solution 
of this equation is 


C E BEE ee 
(6) Le (— a. 4) loge (z/a) — E - - + — — | 
aie 2 


K Oh ent 


where a is neglected in comparison with z for z > 3, and A is a constant of integra- 
tion. 

In principle it is now possible to substitute an assumed value of K and observed 
values of Z and z to get values of C and x. However, since equation (6) involves 
an infinite series in « with no simple expression for its sum, this is not practicable, 
and a different approach is necessary. 

The values of « and C were adjusted by trial and error to give the best agree- 
ment with the experimental results. To do this the experimental value of Z5¢9/Z3o 
was assumed to be correct and « was adjusted to give the best agreement with 
the other ratios in Table II. In the light of the results of RipER (1954° the following 
values were assumed for K: 


Night: Ke 1 
Early morning: IS == 8} 
Day: kK=10. 


Typical values substituted for Zs (based on observations) were 5,000 for the night 
and early morning periods and 15,000 for the daytime. When a value was obtai- 
ned for «, this with K determined C. The results are shown in Table III, where the 
calculated ratios for different values of « are compared with the experimental va- 
lues. It was found that these ratios were not critically dependent on the value 
assumed for K. 

The assumption that observations of Zeo9/Z3q ave much more accurate than 
those of the other ratios is reasonable. More observations were made of this than 
of the other ‘ratios and the variations shown by individual half hours are mmch 
smaller in this case. This is reflected in the calculated probable errors given in 
Table I. On the latter basis it is also reasonable to attach greater weight to the 
results for Z5e9/Z 4) than to those of TAN WAR 

Accordingly the values of « selected from those given in Table III are 


1 
Night: s= — 
200 

: : ] 
Karly morning: (ee 
10 

1 


Day: L= 
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"These results lead directly to the following functions for the rate of production of 
nuclei: 


Night: P(g) == 4 oo 
Early morning: JC = NK) Sie 
Day: Pia 200 ce) 


The actual production rates calculated from these functions for several values of 
z are given in Table IV. For reasons which will be discussed shortly these figures 
should only be regarded as order of magnitude estimates and the early morning 
values in particular are doubtful. 


TABLE JI - Results used for calculations. 


Night Early Morning Day 


| 9.0 p.m. - 3.0 a.m. | 3.0 a.m.-9.0 a.m. | 9.0 a.m, - 3.0 p.m. 


VaR 1.014 1,008 | 1.015 
| hae 1.084 1.023 1.060 
| 

| Zac Ze 1.22 1.09 | 1.09 


TasBLE IIL - Comparison of observations with theoretical values calculated from various 
values of «. 


Z 390/410 Z 300/23 
| Observed values | 1.084 fe22) 
| 
Values calculated 
from: | | 
Night a = 1/100 | 1.081 al ilk 
= 1/200 1.085 1.19 
os —= AN SKIN) 1.092 | 1A) 
| ~ ==. 2 = — = = | 
Observed values 1.023 1.09 
eS = : a 2 
Values calculated | | | 
\ from: 
Early Morning Go = MIM) 1.025 1.08 | 
| x = 1/20 1.043 1.12 | 
ee (30 1.050 1.13 


j (follows) 
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Observed values 1.060 1.09 


Values calculated 


from: 
Day o== L/30 1.04 ited 
oe == 16) 1.06 US) 
« = 1/100 1.07 1.16 

TABLE IV - Calculated rates of production of nuclei. 

: i i x 3 i 
Height (em) 0 50 100 150 200 
| 
INi@h tes igo es aeiSieniee ae 4.0 Soll 2.4 19 1s | 
| 
Karly Morning ........ 110 0.7 — — — f 
Day Maes co Aue Soke 209 74 27 10 Sol | 
TABLE V - Calculated values of KA, ete. 
Netiluss of al lercencnae 
KA Gis nuclei to 
et nee maximum Z 

/cm*/ sec 
ING htt < Ren. eaeacece ren a es — 0.46 x 108 0.84 x 108 0238) x 102 120 cm 
Barlys Morne len ae ie OL05m cr lO: elk) Say 1.15 x 103 | No maximum | 
Daya are rts noes — 1.12 x 108) 10.8 x 108 One Sc Te 110 cm | 


From equation (6) the expression can be formed for the flux of nuclei down- 
wards at height =: 


(7) Kz— 


The first term represents nuclei gained from or lost to more distant regions; it 
arises because no boundary condition has been ‘specified at the upper boundary 
of the lower atmosphere. The second term represents the nuclei produced in the 
lower atmosphere and C/x is the total number produced per second in a column 
of air 1 cm cross section. KA is found to be negative except in the early morning 
so that above a certain height the right hand side of equation (7) is negative and 


eno Bee 


‘the net flux is upward. This height is the position of maximum Z and is given by 
putting the right hand side of equation (7) equal to 0. The calculated values of 
KA, C/o, the net flux to the ground and the height at which Z is greatest are given 
in Table V. 

The upward flux of nuclei implies some mechanism whereby nuclei are lost 
which has not yet been considered. One possible explanation is the coagulation 
of nuclei. When the nucleus budget for one c.c. near the ground is considered this 
is unimportant since the coagulation coefficient is so small. However, in a concen- 
tration of 5,000 nuclei per c.c. (a typical nighttime value), 1/40 nuclei per c.c. 
per sec will be lost in this way (taking y = 107°) so that the figures in Table IV 
would be accounted for by this concentration of nuclei extending upwards for 
40 < 460 cm, or 184m. The corresponding height for daytime conditions is 50 m. 
The night-time figure is reasonable but the daytime figure is low. However, re- 
mote sources may provide additional nuclei which enter at the upper boundary 
of the lower atmosphere and some nuclei may originate from the region considered 
and disappear to remote «sinks » in the same way. Certainly some nuclei produced 
in industrial and populated regions do get carried to rural districts, though they 
are probably a small proportion of the total number there. Moreover, different 
rural areas may have different nucleus budgets, depending possibly on the vegeta- 
tion. The figures given here suggest that the atmosphere at the Cambridge field 
laboratory was gaining nuclei from other regions during the day. The downward 
flux at all heights in the early morning period may also be the result of nuclei ar- 
riving from distant sources, but it is also possible that in this period, which includes 
the transition from night to day conditions, there is no equilibrium at the upper 
boundary, even though a quasi-static state exists near the ground. For this reason 
the early morning results for the production of nuclei are less reliable than the others. 

It is not suggested that the exponential form for the production of nuclei is 
correct. It has been used as a simple means of estimating actual rates of production. 
Many other forms may be assumed, and a simple one which was tried was: 


No agreement with the observations could be obtained on this assumption. Wohat- 
‘ever form is assumed, the actual rate of production calculated from it is likely 
to agree with the results of Table IV at least to within an order of magnitude and 
‘these, for other reasons discussed below, are only reliable to that extent. 


5. Discussion — Some of the assumptions in the previous section require fur- 
ther consideration. The most important, and the most uncertain, is that the atmo- 
sphere was in the same condition on all the days when results were obtained. As 
far as could be judged from the lapse rate records this was the case, but these 
cannot be regarded as more than an indication. All the nights included had weak 
inversions and the wind probably remained appreciable on all of them. There is 
little evidence about the value of dZ/dz on nights with strong inversions, but what 
there is suggests that it increases considerably, giving values Ol Zang Zea ou L.10 
and Zgo9/Z3 of 3.0. 

There is some direct experimental evidence for the boundary condition Z — 0 
at the ground, Before the main calculation was done, graphs were plotted of Z 
against z and smooth curves drawn through the points. It was possible to draw 
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several which passed through all the points and looked equally smooth, but most 
of these gave negative rather than positive values of Z at the ground, which is 
inadmissible. No distortion was required to make these curves pass through the 
origin. It is therefore improbable that Z at the ground is more than a small fract- 
ion of its value at 3 cm and above. 

The values assumed for K and a may well be in error by 50% or more, but the 
values chosen seem at least as good as any others in the present state of our know- 
ledge. The daytime value of Ky, has recently been used in a closely allied problem 
(Jacosr 1960). The values of « chosen from Table III are not critically dependent 
on K, but the values of C calculated from these are inversely proportional to K. 
The values of a will vary over quite a wide range, according to the size of the nuclei, 
but the value chosen corresponds to the size of nuclei often found elsewhere (e.g. 
No.tan & TEppeE, 1950). Large changes in a cause only small changes in the cal- 
culated results, and this uncertainty is certainly less important than some of the 
others. 

The uncertainties in the values calculated for ~ and C are probably at least 
50° and certainly very difficult to estimate accurately. This is due partly to the 
factors described here and partly to the considerable latitude allowed by the met- 
hod of calculation in the estimation of ~ and hence of C. Nevertheless the variation 
in C is almost certainly significant since it covers a fifty-fold range. The significance 
of the apparent variation in ~, particularly its maximum in the early morning period, 
is less certain. The values of the actual production rate given in Table IV are ne- 
gligible above 50 em, and this is almost certainly wrong. This may mean simply 
that the production rate does not decrease exponentially with height in this period 
as has been assumed. However, it seems likely that the production of nuclei which 
has been detected is due largely to a mechanism of the kind discovered by Evans & 
VERZAR (1959), i.e., chemical reactions between trace gases in the atmosphere, which 
probably originate at the ground. The vertical distribution of such gases will 
depend on the rate at which they are produced, the atmospheric turbulence and 
the rate which they react with each other. It seems likely that the production of 
nuclei by this means will be greater near the ground than a few metres above it. 
If the rate of production of the gases is very much greater near the ground by day 
than by night, a greater proportion of nuclei may be produced there by day than 
by night. If the rate of production depends on sunlight, an increase in this before 
an increase in convection in the early morning might well lead to an even greater 
proportion of the nuclei being produced in the lowest layers of the atmosphere 
at that time than during the rest of the day, and hence a larger value of «. 


6. The sunrise effect — This can now be seen to be the combined result of an 
increase in the rate of production of nuclei and an increase in diffusivity which 
tends to reduce the nucleus concentration. Since the proportional increase in C 
is much greater than that in K a net increase is observed in Z. 

C and K will not always increase at the same time and this will lead to a va- 
riation in the time of the sunrise effect which does not depend only on the time of 
sunrise. The records which showed an inverse relation between Z and the degree 
of turbulence as indicated by the lapse rate record can now be understood. Cer- 
tain features of the seasonal variation in Z, reported by others (e.g. ACKERMANN & 
Al., 1954) and observed to some extent here, can also be explained on this basis, 
particularly the maxima in Z in the spring and autumn. These are seasons when 
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relatively large amounts of sunlight may be observed with relatively little heating 
of the ground and hence relatively low values of K, leading to large values of C/K 
and hence of Z. 
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Dessens: Has this effect any correlation with the formation of dew and with the 
capture of condensation nuclei during the process of condensation (FAcy 


effect)? 


GoupsmitTH (reply to H. Dessens): Applying the results given in my paper, and 
considering dewfall rates of about 5 mg/em? (which is a high rate for temperate 
regions) the enhanced particulate deposition during dew deposition is small 
compered with that for turbulent diffusion processes. 


Goetz: Is there any correlation with temperature and thereby relation humidity ? 
(I believe that similar observations in this respect have been made by MUtut- 
EISEN). 


TRAPPENBERG: Windmessungen in Bodennahe und 3 m Hoéhe geben denselben 
Tagesgang in der Zunahme wie die Messungen von Herrn Law. Dies ist ein- 


zig ein Effekt der Turbulenz. 


ON SOME MEASUREMENTS OF THE CONDENSATION 
OF DIFFERENT VAPORS UPON AITKEN 
CONDENSATION NUCLEI (*) 


by Grorce Gorscu (**) 


Abstract — No final theory on the activity of Aitken nuclei has been esta- 
blished yet. In particular the supersaturation is not known for the Aitken nuclei 
to grow into droplets, f.e. according to F. Vouz only nuclei of radius > 0.1 u can 
cause condensation under atmospheric conditions. On the other hand according to 
H. G. MULLER condensation over the continents has to occur at the Aitken nuclei 
‘since precipitation washes out the other nuclei. 

This uncertainty becomes obvious in the interpretation of the experimental 
results. Cur. JUNGE found that the necessary activation supersaturation of a 
continental Aitken aerosol and of artificial aerosols of the same size of nuclei lies 
between 2 and 20%, 10% being sufficient for the main fraction of nuclei to grow. 

In contrast W. WIELAND was able to activate in a mixing cloud chamber a 
big portion, if not all, of the nuclei of a continental aerosol at supersaturations below 
1.5%. Some of our own results, obtained with the same technic, agree with this. 
At supersaturations below 0.8%, at least half of the Aitken nuclei present are activa- 
ted. To obtain the same result with benzene and acetone we found, that benzene 
required a slightly smaller, and acetone a somewhat bigger supersaturation. 

However later experiments revealed a considerable effect of the geometry 
of the mixing cloud chamber upon the results. Since the physics of the chamber 
has not been fully explored the method was abandoned. Instead the principle of 
cooling by adiabatic expansion was used. An expansion apparatus based on the 
principle of a fotoelectric nucleus counter was developed allowing us to measure 
with two cathode ray oscillographs the pressure and simultaneously the change of 
intensity of a lightbeam due to the scattering on the forming cloud as a function of 
time. The length of the lightbeam could be chosen between 60 and 200 em. 
The overpressure before the expansion was always 180 mm of mercury. The 
ratio of expansion rates was | : 2.5 : 30:60 at the beginning of the expansion. 
The slowest rate was about 6 seconds, corresponding to a rate of ascent of 210 m/s 
at the beginning of the expansion. Smaller rates could not be obtained because 
of heat transfer at the chamber walls. 


(*) The present work has been performed for the « Kidgenéssische Kommission 
zum Studium der Hagelbildung und der Hagelabwehr» (Switzerland) at the research 
-station (Osservatorio Ticinese Locarno-Monti della Centrale Meteorologica Svizzera». 


(**) Federal Institute for Reactor Research, Wiirenlingen (Switzerland). 
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The accuracy of the time measurements during pressure and light intensity 
changes was 


Ap—=0h3 mse 
The accuracy of the extinction measurements was 
Al/Iy = 0.003 
that of the pressure change 
Adp/py = 0.0004 . 


I, and I are the respective light intensities before and after passing the cloud, 
dp is the actual pressure change and py the sum of atmospheric pressure and initial 
over pressure. 

For each expansion state the amount of available free water vapor Wj, was 
calculated. In addition the actual concentration of Aitken nuclei Nq was counted 
with a small Scholz condensation nucleus counter. In this way it was possible 
to determine the maximum amount of water vapor available for condensation and 
the maximum number of forming droplets. 

The intensity of the lightbeam after passing the distance s through a cloud 
with the extinction coefficient a, is given by Bouguer’s formula 


(1) ty — exp (= 4, s) 
where 


a, = 1/22 NyoursKs (r, 4) and a = 2mri/ii- 
j 

Photocell and lightbeam were combined in such way that, to a good appro- 
ximation, the -dependence of Ks was eliminated. Also the r-dependence of Ks 
can be neglected since Pottak & MetniexKs have shown that the droplet size di- 
stribution under similar conditions is narrow and nearly symmetrical. For these 
reasons Ks — const = 2 was taken. It should be noted that this approximation 
only holds for mean droplet radii r > 0.4, and droplet densities of about 10000 emie: 

Equation (1) can now be rewritten in the following form 


(2) I/I, = exp — CW2/3.N13s) 
where 
C = 2n (3/40 9x 0)7/? = 2.418 em2/g¢23 for ono = l e/em? 
IY = condensed water/em® 
N = droplet density . 
N is always < Na and W < Wy. This means that, once the limit N = Na 
and W— W;, has been reached all the Aitken nuclei are activated and all free 


water vapor is condensed. 
The results are shown in diagrams. In all of them the ordinate represents 


the relativ intensity I/Ij. The abscissa represents on the different scales the re- 
lativ pressure change dp/po, the time t and the supersaturation calculated without 
taking into account the condensation process, 1.¢. dry adiabatically. The Aitken 
nuclei concentration varied between 6000 and 17000. The length of the light path 
was usually 111 and 166 cm. The function I/I, = exp (=o CiING? W;,2/8s) has been 
drawn with the values for the two parameters Na and |W}, just mentioned, the expe- 


— 114 — 


rimental results have been plotted on the same graph. The function I/J, = exp 
(— CNK,r?s) has been drawn for the smallest expansion rate and 10 000 nuclei/em?. 

As one can see the condensation lags behind the pressure change at the be- 
ginning of the expansion. Saturation conditions are reached again after about 
100 ms for all expansion rates. The duration of supersaturation is extremely 
short. For the slowest expansions the expansion ratio dp/p has a value of 0.004 
after 100 ms, and the supersaturation, dry adiabatically calculated, would have 
been 1% whilst the real value is zero. Under these conditions the observed extinc- 
tions can be only explained under the assumption that all nuclei have been acti- 
vated and have condensed all the free water vapor. In this case supersaturation 
does not exceed 1°%. Higher supersaturations up to 25°, are possible during faster 
expansions. But it is very likely that during fast expansions all nuclei will be acti- 
vated at supersaturations of 1°, or less, since the activity of the nuclei probably 
does not depend on the expansion rate. We may conclude that the observed higher 
supersaturation at the beginning of the faster expansions does not exist close to the 
surface of the droplets or nuclei. Deposition of water vapor is controlled by rela- 
tively slow transport phenomena which may cause the build up of temporary su- 
persaturation lasting only about 100 ms. 

Our experiments do not allow to decide whether supersaturation up to 1%, 
is real or only apparent due to the small scattering cross section at the beginning 
of condensation. For the same reason the other problem remains unsolved, namely 
whether in the supersaturation range up to 1°, an activity spectrum exist or not. 
This would be of great interest for the detailed understanding of condensation in 
the free atmosphere. The high condensation rates prevent supersaturation in the 
free atmosphere if nuclei are present becoming activated at extremly small su- 
persaturations. An investigation of the 0 — 1% supersaturation range would 
require smaller expansion rates and bigger cloud chambers. 

Pritiips & GuNN have published experiments performed with a giant cloud 
chamber. Expansion rates were only 5°/ of our slowest rates. Even so condensation 
set in spontaneously as soon as saturation was reached, and as many as 6000 dro- 
plets/em? formed out of pure maritime air. 

Basing their calculations on the supposition that condensation is slow compared 
with the cooling rate, and therefor the expansion procedes dry adiabatically, many 
researchers have found very high supersaturations. In the light of the presented 
new evidence these values cannot be correct. 

This paper will be published in more detail in the Archiv fir Meteorologie. 
Geophysik und Bioklimatologie. 


Dis SCM OSTEO i 

Gortz: Could a delay in the condensation rate for benzene and acetone relative 
to H,O be explained by the large difference in molecular weight and thereby 
by the much lesser molecular velocity (for benzene only half of that of H,O 
at the same temperature)? 

GorscH: We have not studied this question in detail. But it can be assumed that 
the observed very fast condensation cannot be explained by diffusion alone. 
I for myself believe that the transport of water vapor is affected by a mi- 
croturbulence in the surrounding of the single droplet. I dont know whether 


an effect of molecular wight on the observed experimental results does 
exist or not. 


CONDENSATION SUR DES PARTICULES SALINES 
AU-DESSOUS DE 0°C 


par Henri Dressens & JEAN Lacorp (*) 


Résumé — Nous ayons étendu aux températures négatives les mesures de Vhumidité 
relative critique h, juste suffisante pour permettre la condensation de vapeur d’eau 
sur des noyaux géants constitués par divers sels. 

Pour chaque sel étudié, un point de la courbe donnant he en fonction de la tempé- 
rature 1° C est facilement obtenu en recherchant pour quelle valeur t, de la tempéra- 
ture h. coincide avee Vhumidité relative en équilibre avec la glace 4 la méme tempéra- 
ture [¢. 

Les valeurs obtenues pour NaCl, NH,C1l, KCl, KNO, tendent a valider l’extrapo- 
lation des valeurs déja connues pour les températures positives. 


Summary — We have enlarged to negative temperatures the measures of critical 
relative humidity h,- just sufficient to allow the condensation of water vapour on giant 
nuclei constituted by different salts. 

For every salt studied, a point of the curve giving he as a function of the temperature 
1° C is easily obtained by measuring for what value t, of the temperature, he coincides 
with the relative humidity in equilibrium with ice at the same temperature fe. 

The values obtained for NaCl, NH,Cl, KCl, KNO, tend to validate the extrapo- 
lation of the values known for positive temperatures. 


Principe de la méthode La particule étudiée est placée dans de Vair ou regne 
la tension de vapeur d’eau p; saturante par rapport a la glace a température ¢; 
réglable et mesurable. La particule est portée a la température t, également ré- 
glable et mesurable pour laquelle elle commence juste a fixer de Peau. Soit py la 
valeur de la tension de vapeur d’eau saturante par rapport a Yeau surfondue a 
la température tp. La valeur de humidité relative critique est he = pi/pw. 

En fait, nous n’avons expérimenté jusquici que pour t; = tp, ce qui supprime 
tout gradient de température ou de tension de vapeur dans la chambre dessais et 
exige une seule mesure de température mais ne donne, pour chaque sel, qu'un point 


de la courbe fy (t). 


Appareillage — Nous avons adopté le mode de refroidissement utilisé par 
Atiuarp, fondateur de l’Observatoire du Puy de Déme, pour son hygrometre: 
vaporisation d’un liquide volatil par circulation réglable d’air au sein du liquide, 


(*) Observatoire du Puy de Dome, Clermont-Ferrand (France). 


Sater 


La chambre a expérience (Fig. 1) est & doubles parois, le liquide frigorigéne 
se placant entre les deux parois; la forme allongée et les dimensions réduites ont 
été choisies pour éviter tout gradient d’humidité relative autour de la particule 
examinée. L’utilisation du butane comme liquide de refroidissement permet de 
couvrir Vintervalle de températures s’étendant de 0 a — 35° C. Le butane vaporisé 
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Fig. 1 - Coupe de la cuve. 


est conduit loin du laboratoire par un petit tube plastique. La cuve est calorifugée 
(Fig. 2) pour réduire la consommation de butane et permettre des variations de la 
température assez lentes pour que la vapeur d’eau dans la cuve soit toujours pra- 
tiquement en équilibre avec la glace tapissant abondamment les parois de la chambre 
d’expérience. 


Vig. 2 - Knsemble du dispositif: cuve calorifugée, microscope autoéclairant, mesure de la 


température par thermocouple. 
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La particule étudiée est fixée a un fil d’araignée tendu sur un support en fer a 
cheval: ce support étant lui-méme déposé sur un manchon cylindrique en cuivre. 
L’examen du cristal est effectué a l'aide d’un microscope muni d’un objectif auto- 
éclairant a grande distance frontale (30 4 40 mm); Pobjectif étant enti¢rement a 
Vextérieur de la chambre n’introduit aucun gradient thermique au voisinage de la 
particule; & proximité de celle-ci est placée la soudure du thermocouple donnant 
la température. 


Mode opératoire —— Soit a déterminer he pour une particule de NaCl dont le 
rayon est, par exemple, de l’ordre de 30 u. La cuve est refroidie a — 35° C et les 
parois intérieures sont abondamment tapissées de givre. On introduit rapidement 
le cristal sur son support a l’aide d’un manche, ce dernier étant ensuite libéré et re- 
tiré. On observe le cristal au microscope, et on laisse la température s’élever trés 
lentement (1° C/mn). On s’efforce de déterminer la température pour laquelle 
une condensation liquide commence a apparaitre sur le cristal: on obtient par exem- 
ple — 28.00 C. La table des tensions de vapeur saturante de Veau et de la glace 
(Mason 1957) donne, pour cette température: pi = 0.4669; pw = 0.6134. Dot 
he = pi/Pw = 9.70. 


Résultats —— Nous avons obtenu les valeurs suivantes pour 4 sels susceptibles 
de constituer des noyaux de condensation géants: 


NaCl = MOC. he = 0:76 + .0.02 
NAC 18° C 0.84 -- 0.02 
KCl == G50 ( 0.92 -- 0.005 
KNO, == 81,50 0.97 + 0.005. 


Si ces valeurs sont portées sur des graphiques représentant les valeurs de he 
sen * Rae € n 2 
déja connues pour les températures positives (Diesnis 1935; Twomey 1953), 
on constate qu’elles se placent dans le prolongement des nuages de points correspon- 
dant aux températures positives (J. LACORD 1961). 
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THE GENERATION OF CONDENSATION NUCLEI 
BY IONISING RADIATION 


by W. J. Mecaw & R.D. Wirren ey) 


Summary — The production of condensation nuclei by the irradiation of filtered 
nuclei-free air by X-rays, alpha particles and beta particles is described. It is found 
that nuclei are created in large numbers by such irradiation and that there appears 
to be a threshold radiation dose at which the nucleus concentration is increased by a 
factor of more than a hundred. 

The effect of varying sulphur dioxide content of the irradiated air has been investi- 
gated and for concentrations of between one and ten milligrams per cubic metre of air 
there is some proportionality between the sulphur dioxide content of the air and the 
nucleus concentration produced by a given radiation dose. 

It is shown, however, that sulphur dioxide cannot be exclusively responsible 
for the generation of condensation nuclei by irradiation of filtered air and other possi- 
ble agents and mechanisms are suggested. 


1. Introduction. 


A number of authors have reported work on the generation of condensation 
nuclei by irradiation of gases by ultra violet light. ATKINSON (1955) conducted 
a series of experiments designed to. show the source of these nuclei and concluded 
that one major source was contamination of the gas by the presence of rubber 
components in the cloud chambers used to detect the nuclei. CHAMBERLAIN, ME- 
caw & Wirren (1957) in work concerned with the attachment of radioactive par- 
ticles to condensation nuclei found that nuclei were generated in clean filtered air 
hy the action of ionising radiation and the work described here was undertaken to 
investigate this phenomenon. The types of radiation used were X-rays, alpha 
radiation from thoron 220 and beta radiation from thallium 204. The dependence 
of nucleus generation on the humidity of the air and on the presence of sulphur 
dioxide was investigated and the generation of nuclei by the action of ionising 
radiation on nitrogen and carbon dioxide was also confirmed. 


2. Kxperimental Details and Results. 


i) 


.L — Generation of nuclei by alpha irradiation of gases —- On a number of oc- 
casions in an investigation into the attachment of thoron decay products to nich- 


(*) Atomic Energy Research Establishement. Harwell, England. 
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rome nuclei the normal procedure of passing thoron into a vessel containing the 
nuclei was changed and thoron was passed through a high efficiency filter into 
a vessel containing filtered nuclei-free air. It was noted that large concentrations of 
nuclei were produced. In order that some estimate might be made of the ra- 
diation dose incurred by the air, the experiments were repeated using the arran- 
gement shown in Fig. 1. Air was drawn at 20 litres per minute through a filter 
into an aspirator of capacity 20 litres and then at 4 litres per minute through a 
Pollak counter (Metnieks & PouiaK, 1959). 


Air 20 LPM 
——— 


Pollak counter 4 LPM 


é Thoron 
Thoron monitor 5LPM 
20 litre aspirator 
Wacte 
Fig. 1 - Arrangement for Generation of Nuclei by Thoron. 


Thoron was passed into the aspirator by bubbling a stream of filtered air 
through a solution of radiothorium in dilute nitric acid and then through another 
filter into the aspirator. Thus only thoron and not its decay products entered the 
aspirator. The radiation dose to the air in the aspirator could be varied by altering 
the time of passage of the thoron (halflife 54.5 sees) from the source to the aspirator 
and estimated from the measured concentration of thoron in the aspirator. A ty- 
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pical graph of nucleus concentration against radiation dose in rads (*) is shown 
in Fig. 2, in which it is shown that the number of nuclei produced increased by a 
factor of 100 when the dose was increased from 3 to 6 rads and by a further factor 
of 10 between 6 and 15 rads. 

Further experiments, which were qualitative in the sense that the radiation dose 
was not assessed, indicated that nuclet were also generated by the irradiation of nitro- 
gen and by the irradiation of carbon dioxide gas generated from solid carbon dioxide (**). 


2.2 — Generation of nuclei by X-ray irradiation of air — Since thoron dosimetry 
is not easy, it was decided to see whether the same effects could be produced using 
X-rays. The arrangement of the apparatus is shown in Fig. 3. Laboratory air 


was drawn through an efficient filter into a five litre aspirator and then through 
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Fig. 3 - Arrangement for Generation of Nuclei by X-rays. 


the Pollak counter. The use of rubber in the apparatus was eliminated because 
of the findings of Arkrnson (1955) on the effect of the presence of rubber on the 
formation of nuclei by ultra violet light. A continuous dose rate varying from | 
to 25 rads per minute could be given to the aspirator by a 250 kev X-ray machine 
using a wide beam. The dose rate corresponding to a given machine setting was 
measured before the experiments by placing an ionisation chamber inside the aspi- 
rator. In order to calculate the total radiation dose received by the air it was ne- 
cessary to know also the time taken for it to pass through the aspirator. This was 
determined experimentally for various flow rates by passing air loaded with thoron 
through the aspirator and measuring the thoron concentration at the intake and 
outlet. From the radioactive decay of the thoron (half life 54.5 secs) the time of 
passage through the aspirator could be calculated. 

For the irradiation experiments, filtered air was passed through the aspirator, 
with the X-rays switched off, for sufficient time to reduce the nucleus concentra- 
tion to about 100 per em®. The X-ray beam was then switched on and the air pas- 


(*) The rad is a measure of absorbed radiation dose and is equivalent to the absorp- 
tion of 100 ergs per gramme of air or the formation of 2.3 < 10° ion pairs/em? of air. 


PEN hae ed ; 3 
(**) The impurities present in these gases were approximately: 


Nitrogen Hy, O, < .005% ; 
Carbon dioxide CO/N, .04°, O, ARAY as 
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sing through the aspirator received a dose determined by the time of passage and 
the setting of the machine. After five minutes the X-rays and the pump were 
switched off simultaneously and the nucleus content of the air in the Pollak counter 
measured in the usual way using an overpressure of 160 mm Hg. 

The results of a number of experiments are plotted in Fig. 4. The shape of 
the curves is similar to that of the thoron curve in Fig. 2, that is, there appears 
to be a threshold dose above which there is an increase of nucleus concentration by 
at least a factor of 100. In the case of X-rays, the value of the threshold dose varied 
from day to day between the limits of 1 to 5 rads. 


| 


Fig. 4 - Generation of Condensu- 
tion Nuclei by X-ray Irradiation 
of filtered laboratory Air. 
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Although from the curves in Fig. 4 there appears to be no simple relation- 
ship between the threshold dose and the humidity of the air, the experiments were 
performed on a number of different days and other factors might have masked 
any such relationship. An experiment was therefore performed in which labora- 
tory air was brought to any desired humidity before irradiation by passing all or 
part of the air through driers and humidifiers. A block diagram of the arrangement 
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Fig. 5 - Arrangement for varying Humidity of Air before Irradiation. 
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is shown in Fig. 5. The drier consisted of a number of small vessels in series im- 
mersed in a freezing mixture of dry ice and acetone and the humidifier a ten foot 
equivalent length of one inch diameter glass tubing lined with wet blotting paper. 
By adjusting the valves A and B, it was possible to vary the humidity of the air 
entering the irradiation chamber over a wide range. 

The results of an experiment in which the radiation dose to the air was 4.2 
rads are shown in Fig. 6 where the condensation nucleus concentration is plotted 
as a function of absolute humidity. It is seen that while a concentration of 18,000 
nuclei/em? is generated in a sample of filtered but otherwise untreated laboratory 
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air subjected to a dose of 4.2 rads, the concentration generated in air which was 
either dried or humidified before irradiation is very much reduced. The effect is 
not solely one of humidity, however, for the points marked « D » in Fig. 6 refer 
to samples of air, which by mixing dried and humidified air in the requisite pro- 
portions were restored to very nearly the original humidity of the laboratory air. 
On irradiation of these samples, the concentration of nuclei generated was less 
by a factor of 100 than that generated in untreated laboratory air represented by 
point 4 in Fig. 6, 
The effect of freeze trap and humidifier is more clearly seen in Fig. 7, which 
shows the generation of nuclei by beta rays from a 20 millicurie source of thallium- 
204. For this experiment the thallium source was merely placed inside the aspira- 
tor and it was not possible even to estimate the dose to the air. Passing the air 
through the freeze trap and humidifier before irradiation markedly reduced the 


production of nuclei. 
3. Effect of SO, Concentrations on Generation of Nuclei. 


A number of experiments was carried out to determine whether the cene- 
: : : ‘ : 5 
ration of nuelei was aftected by the concentration of sulphur dioxide in the irradiated 
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air. Before the start of an experiment the sulphur dioxide content of the air was 
reduced by recirculating it through hydrogen peroxide solution and then passing 
through a high efficiency filter. Measured quantities of sulphur dioxide were then 
added. The air was irradiated by alpha radiation from thoron decay. 
The results of these experiments showed: 

(i) the addition of SO, to air does not itself produce nuclei unless the added 
SO, concentration was greater than about 10 mg/m’; 

(ii) in the presence of SO, nuclei are produced by irradiation and the nu- 
cleus concentration appears to vary little with relative humidity; 
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(iii) if the SO, concentration of the air is reduced before irradiation the re- 
sulting nucleus concentration is also reduced. , 
So that some control could be exercised over dose rate as well as sulphur dio. 
xide content, the arrangement shown in Fig. 8 was adopted and the air was ir. 
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Fig. 8 - Arrangement for beta Irradiation of Air. 
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radiated by passing it between two 20 millicurie thallium 204 sources mounted. 
on the inside walls of a small box. The measured dose rate in the box was 11.6. 
rads per minute and the dose given to the air could be varied by altering the rate 
of flow. The air was drawn from the 6 m® box through a high efficiency filter and 
could then be passed either through a humidifier or a freeze drier or directly into 
the irradiation box before passing into the Pollak counter. The results of two expe- 
riments are shown in Fig. 9 and indicate that for a constant radiation dose the con- 
centration of nuclei formed rises with increasing sulphur dioxide content of the air. 
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Experiments in which the air was passed through the humidifier before being ir- 
radiated resulted in no detectable nucleus concentration being found. On the 
other hand if the air was passed through the freeze drier at — 78° C before being 
irradiated nuclei were still formed, although in order to obtain the same quantity 
of nuclei as with undried air a greater concentration of SO, in the air was required. 
This effect is illustrated in Fig. 10. 


4. Effect of humidifier and freeze drier on SO, concentration of air. 


It was thought that the humidifier and freeze drier might have some effect 
other than merely altering the humidity of the air passing through them. A check 
was carried out and it was found that no sulphur dioxide at all could be detected in 
air which had passed through the humidifier. The freeze drier, on the other hand, 
reduced the sulphur dioxide content of air passing through it by only 10-15 per cent. 


5. Properties of nuclei produced by irradiation. 


From time to time nuclei of various types have been sampled by a thermal 
precipitator by the method of Brnuincs, Mecaw & WirrEN (1961) and electron 
micro photographs obtained. Although it was suspected that nuclei produced by 
irradiation consisted of liquid droplets, the same technique was applied, but there 


measured by the radioactive 


was no evidence of particulate matter on the photographs. While this experiment 


gave only negative information as to the nature of the nuclei, it at least confirmed 


that the initial filtration of the air had been efficient. 
Measurements were also made, using a diffusion box, of the diffusion coeflicient 


of nuclei produced by irradiation. As the measurements were commenced soon 
after the formation of the nuclei when they were presumably very small, a single 


channel box of width 3 mm was used. 
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The results obtained ranged from 10 x 10~? cm?/see a few minutes after for- 


mation to about 1 x 107% cm?/sec after 5 hours. 
As an alternative to using the Pollak counter for measuring concentrations 


of nuclei, samples were taken on high efficiency filt 
This method, of course, only counted those nuclei which had atoms of thorium B 
attached to them. Soon after formation of the nuclei, the diffusion coefficient as 


ter was used, although after 5 hours the values were quite close. This may 
vat at the start of the experiment many of the nuclei are too small 


ken to indicate tl 
to be counted by the Pollak counter at its standard overpressure. 


6. Discussion. 
lei are formed by the irra- 
diation of filtered nuclei-free air with ultra violet light. MCHENRY (1953), AtT- 
are among the recent investigators 
part played by sulphur dioxide in 


xaggerated in the past and 
VERZAR 


It has long been known that condensation nuc 


KINSON (1958) and VerzArR & Evans (1959) 
of the subject. McHenry suggests that the 
the formation of atmospheric nuclei has perhaps been e 

insufficient attention has been paid to the role of ammonia and of nitrates. 


ers and assessed for radioactivity. 


method was rather higher than when the Pollak coun- 
be ta- 
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& Evans found that nuclei were generated by the action of sunlight on atmosphe- 
ric air, industrial nitrogen, and oxygen and that traces of hydrogen sulphide, am- 
monia or sulphur dioxide increased the effect considerably. In the present work 
the production of nuclei by the action of alpha radiation, beta radiation and X- 
rays on air, and by alpha radiation on carbon dioxide and nitrogen, has been esta- 
blished. It has further been confirmed that the addition of sulphur dioxide to air 
greatly increases the generation of nuclei by irradiation and that for concentrations 
of from one to ten milligrams of sulphur dioxide per cubic metre of air there was. 
some proportionality between the concentration of nuclei generated for a given 
radiation dose and the concentration of sulphur dioxide. It was found that the 
addition of sulphur dioxide in concentrations greater than 10 mg/m? in a fairly 
light-tight box caused spontaneous generation of nuclei without irradiation. The 
concentrations of sulphur dioxide added to the air in these experiments were, ho- 
wever, very much greater than the concentrations normally present in atmospheric 
air. Mrrruam (1950) gives the figure 0.04 mg/m? as being the mean concentra- 
tion of sulphur dioxide in surface air over Great Britain. From the present work. 
it is considered that this concentration of sulphur dioxide is not sufficient to account 
for the concentrations of nuclei generated in filtered air to which additional sul- 
phur dioxide had not been added and consideration must be given to the presence 
in atmospheric air of other nucleus producing agents which are more effective in 
low concentrations than is sulphur dioxide. Support is given to this view by the 
fact that the incidence of nuclei was much reduced in air which had passed through 
a freeze trap although this process reduced the sulphur dioxide content of the air 
by only 10 to 15 per cent. 

In this connection it is of interest to note that Bocpanov (1961) reports the 
formation of aerosols by irradiation of various gaseous hydrocarbons with 112 kev 
electrons. The hydrocarbons used were ethane, propane, n-butane ethylene and 
a mixture of methane and oxygen. When methane-oxygen mixtures were irradiated, 
aerosols of formic acid, formaldehyde and various peroxides were formed. Methane 
is present in the atmosphere to the extent of about 1 mg/m? (Kaye & Lasy, 1959) 
but in the present work the freeze trap at — 78° C would not have been expected 
to remove methane to any extent. 

When sulphur dioxide is present it is possible that the mechanism of nucleus 
generation is that postulated by GerHarp & Jonnstone (1955) for ultra violet 
radiation, and quoted by Dunnam, that is oxidation of SO, to SO, and formation 
of sulphuric acid. For low concentrations of sulphur dioxide it seems more proba- 
ble that the formation of sulphuric acid nuclei is by oxidation of sulphur dioxide 
by hydrogen peroxide from radiolytic decomposition of water. Lra (1944) reports 
that water in the liquid state is decomposed by radiation and that about one mo- 
lecule of hydrogen peroxide is formed per ion pair. Itis not known, however, whe- 
ther appreciable decomposition of water occurs in ‘the vapour state. 
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DUS GUS Sb On 


Goetz: Does the SO, indication include SO;, the latter being well known to form 
aerosals (Johnson, Johnston) whereas the former alone has no association 
tendency? 


Horre: Did you measure the SO, content of the air chemically ? 


Mecaw (answer to both questions): Our method operation was to measure the 
concentration of naturally occurring SO, in the air by bubbling a sample through 
a train of vessels containing hydrogen peroxide before adding a measured quan- 
tity of SO, and checking the concentration again by the same method. This 
method of measurement would not have differentiated between SO, and S03. 
As already indicated we believe that the generation of nuclei by irradiation 

of air containing SO, is due to the formation of 5O3. 


Gortscu: Haben sie auch den Einfluss der Bestrahlung auf ein sehr reines Gas. 
z. B. auf sehr reinen Sauerstoff, untersucht? 


Mecaw (answer): In the main the gases used were merely filtered by a high ef- 
ficiency filter which removed existing nuclei before irradiation. On a few 
occasions nitrogen (*) was used, and passed through an activated charcoal 
filter at — 78° C, in addition to filtering in the normal way. Nuclei were still 
formed when the nitrogen was irradiated. 


Jacost: You give in your figures the concentration of nuclei produced as a function 
of the total dose of the ionising radiations. Have you observed any dependence 
on dose rate and any characteristic difference in the nuclei production by dif- 
ferent kinds of radiation (x-rays, 3-rays, ¢ -rays) at equal dose and dose rates? 


Mecaw (answer): Only in the experiments with x-rays were we able to look for 
a dependence on dose rate as opposed to total dose. In this case the control- 
ling factor appeared to be total dose and not dose rate. Differences occur in 
the formation of nuclei by different radiations on various occasions. On the 


(*) Impurities O, < 10 ppm, cO, < 5 ppm H, < 1 ppm other carbon compounds 
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other hand differences also occur in nucleus generation by the same radiation 
on different occasions (i.e. with different samples of air). It is not at present 
possible to say what is the cause of this variation but we think it more likely 
that is it due to trace impurities in the air rather than to the type of radiation. 


MiuLeisen: Man sollte vermuten, dass das elektrische Dipolmoment wichtig 
ist fiir die Bildung von Molekiilaggregaten. Kennen Sie den Wert des Dipol- 


moments von SO,? 
Mrcaw (answer): No. 
Preininc: Did you make any experiments excluding 5O,? 


Mrcaw (answer): As already described, in a number of experiments the SO, 
concentration was reduced by bubbling through hydrogen peroxide solution 
and it was found that on irradiation the resulting nucleus concentration was 
reduced. In air which was passed through the humidifier before irradiation 
the generation of nuclei was very much reduced. It was subsequently found 
that the humidifier removed all SO, from air passing through it and it is of 
course also possible that both the humidifier and the hydrogen peroxide re- 
moved other nuclei-producing agents from the air in addition to SQ,. 


Preininc: What is the average size of the particles? 


MrcAaw (answer): rel xe 10 em for De 10 > 10-*emiisec, 
rez Oo LO emptor: De" Le 10a emeAisec. 


Preininc: Are there any correlations of the numbers of nuclei and the weather 
situation. 


Mercaw (answer): We have not investigated this aspect. 


Ricu: Have you used activated charcoal filters? What fraction of the nuclei were 
charged? 


Mrcaw (answer): We used activated charcoal filters only on the occasion refer- 
red to in my reply to Dr. Gotsch’s question. We have not studied the charge 
distribution of the nuclei. 


BILDUNG VON KONDENSATIONSKERNEN DURCH 
UV-STRAHLUNG IN VERSCHIEDENEN GASEN 


von WALTER Hoppr (*) 


Zusammenfassung — Die Erzeugung von Kondensationskernen durch UY-Licht 
wurde mittels eines automatischen PoLLAKschen Kernzihlers und einer W1iLsonkammer 
aus Glas untersucht. Da die UV-Kerne von einem Schwebstoffilter zuriickgehalten 
werden, lief} sich durch Verwendung zweier Bestrahlungsgefabe mit dazwischengeschal- 
tetem Filter die Spurengashypothese bestatigen. Bestrahlungsversuche in Luft, Stick- 
stoff, Sauerstoff, Argon und Wasserstoff ergaben, daf} durch langere Bestrahlung eines 
abgeschlossenen Gasvolumens die kernbildende Substanz allmahlich verbraucht wird. 
Durch Zugabe definierter Mengen gasférmigen Ammoniaks in den Bestrahlungsraum 
zeigte sich, daf} die von verschiedenen Autoren geiuberte Ansicht, gasférmiges Ammoniak 
sei die kernbildende Substanz, nicht haltbar ist. Die Untersuchung des Einflusses von 
Schwefelwasserstoff bzw. Schwefeldioxyd ergab, dal} die atmospharische Konzentration 
von H,S zur Erklarung des UV-Effektes nicht ausreicht, wahrend dies bei SO, der 
Fall ist. Das Ergebnis, dai SO, maSgebend an der Bildung der UV-Kerne in atmospha- 
rischer Luft beteiligt ist, wird dadurch gestiitzt, daf der UV-Effekt emen ahnlichen 
Tagesgang zeigt wie das atmosphirische SO). 


Summary The production of condensation nuclei by UV light was investigated 
by means of an automatic PoL“aKk nucleus counter and a WILSON glass-chamber. As 
the UV nuclei can be removed by an aerosol filter, the trace gas hypothesis could be 
confirmed by using two irradiation tubes separated by an aerosol filter. Irradiation 
experiments in air, nitrogen, oxygen, argon and hydrogen in a closed volume had the 
result that the nucleogenic substance gradually disappears after sufficiently long irra- 
diation. By adding definite quantities of ammonia vapour into the irradiation tube it 
could be shown that ammonia is not the nucleogenic substance, as was supposed by some 
authors. The investigation of the influence of sulphur dioxide and hydrogen sulfide 
showed that the atmospheric concentration of H,S is not sufficient to explain the UV 
effect in atmospheric air, whereas this is true with SO,. The result that SO, takes part 
in the formation of the UV nuclei is supported by the fact that SO, and the UV effect 
show a similar diurnal variation. 


Der « UV-Effekt » — die Bildung ungeladener Kondensationskerne im gefil- 
terter kernfreier Luft durch nichtionisierende UV-Strahlung — ist schon itber 70 


Jahre bekannt, jedoch ist bis heute der Mechanismus der Kernbildung ungeklart, 
und die Literatur weist noch erhebliche Widerspriiche dariiber auf, in welchen 
Gasen der UV-Effekt auftritt. 


(*) IL. Physikalisches Institut der Universitat Heidelberg, Philosophenweg 12. 
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C. T. R. Witson (1) nahm an, daB die primaren UV-Kerne Wasserstoiiperoxyd- 
molekiile seien, die sich photochemisch aus Ozon und Wasserdampf bildeten. 
Das einzige Gas, in dem Wison keinen UV-Effekt fand, war Wasserstoff. P. LE- 
narD & C. RAMSAUER (2) schlossen aus ihren Experimenten, da{ ein atmosphari- 
sches Spurengas, namlich Ammoniak, nach UV-Bestrahlung die Kernbildung 
verursache. F’. J. M. Faruey (3) gab 1950 als obere Wellenlangengrenze fiir den 
UV-Effekt 2400 A bis 2530 A an. Er fand auBerdem den fiir die Spurengashypo- 
these bemerkenswerten Effekt, daB nach hinreichend langer Bestrahlung emer 
Luftprobe in einer Membranwilsonkammer die Kernzahl stark abnimmt. ead 
Mc Henry & S. Twomey (4) gaben 1952 als kritische Wellenlange 2345 A bis 
maximal 2400 A an. Sie untersuchten die Ammoniakhypothese, indem sie dem 
Bestrahlungsraum definierte Ammoniakmengen mit Partialdrucken von etwa 
1/2 Torr baw. 1 Torr zusetzten und erhielten durch diese Verdopplung des Ammo- 
niakdampfdruckes auch etwa eine Verdopplung der Kernzahl. Da Ammoniak 
auBerdem ab etwa 2400-A absorbiert, schlossen Mc Henry & Twomey, da} die 
UV-Kerne sich durch photochemische Reaktionen des Ammoniakmolekiils bil- 
deten. 

In den eigenen Experimenten wurde zum Nachweis der UV-Kerne ein auto- 
matischer PoLLakscher Kernzahler verwendet, dessen 4 Magnetventile von einem 
Zeitschaltwerk gesteuert werden. Die vom Photoelement gemessene Extinktion 
des Lichtstrahls wird von einem Gleichstromyerstarker mit niederohmigem Hin- 
gang auf das 100-fache verstarkt und dann von einem Schreiber registriert. 
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Abb. | - Versuch zur Priifung der Spurengashypothese. Bei gleichzeitiger Bestrahlune 


mit 2 UV-Lampen nimmt die vom Kernzahler Z registrierté Kernzahl ab. 


Zur Priifung der Spurengashypothese wurde zunichst mit der in Abb. 1 sche- 
matisch dargestellten Anordnung folgender Versuch gemacht: Aus einer Dewar- 
kanne verdampfende fliissige Luft strémt durch zwei Bestrahlungsrohre, zwischen 
die ein Schwebstoflilter und ein Befeuchtungsrohr geschaltet sind. Das UV-Licht 
emer Xenonlampe erzeugt im zweiten Bestrahlungsrohr eine der Bestrahlungsin- 
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tensitat und Bestrahlungszeit entsprechende und vom Kernzahler registrierte 
Zahl von Kondensationskernen. Bei zusitzlicher intensiver Bestrahlung des ersten 
Bestrahlungsrohres vor dem Filter mit einer Hg-Lampe mu8 nach der 
hypothese die vom Zahler gemessene Kernzahl abnehmen; denn dann wird im 
ersten Bestrahlungsraum ein Teil des Spurengases zur Bildung der Kondensations- 
kerne verbraucht, die vom Filter zuriickgehalten werden. Wie aus Abb. 


Spurengas- 


1 ersicht- 


Abb. 2 - Prinzip der Witsonkammer 
= Ge aus Glas mit Nebelrohr und Photoelement. 


lich ist, nahm bei zusatzlicher Bestrahlung mit der Hg-Lampe die vom Zahler gemes- 
sene Kernzahl nach 1-2 Minuten deutlich ab. Der Versuch wurde auch mit atmo- 
spharischer Luft mit dem gleichen Ergebnis wiederholt. Man kann dieses Ergeb- 
nis so beschreiben, daf die Luft hinsichtlich des UV-Effektes durch das UV-Licht 
selbst gereinigt wird. Die Entstehung der UV-Kerne durch eine photochemische 
Reaktion mit einem Spurengas erscheint demnach unzweifelhaft. 
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Abb. 3 - UV-Effekt in Sauerstoff, in Abhdngigkeit der Bestrahlungszeit. 


Im Anschlu8 hieran wurde versucht, die Luft in emem abgeschlossenen Vo- 
lumen durch intensive langere UV-Bestrahlung von diesem Spurengas zu befreien. 
Auer atmosphirischer Luft wurden noch einige Flaschengase wie PreBluft, Stick- 
stoff, Sauerstoff, Argon und Wasserstoff untersucht. Zum Nachweis der UV- 
Kerne wurde hierbei eine Expansionskammer aus Glas in der noch von WILSON (a 
stammenden Fassung verwendet (s. Abb. 2): Zur photoelektrischen Messung der 
Zahl der Kondensationskerne ist auf die Glaskammer ein um 90° schwenkbares 
Nebelrohr aufgesetzt, so daf} in der einen Stellung die UV-Bestrahlung, in der an- 
deren die Messung der Nebeldichte vorgenommen werden konnte. Abb. 3 zeigt 
das Ergebnis einer Messung, bei der der UV-Effekt in Abhangigkeit der Bestrah- 
lungszeit in Sauerstoff gemessen wurde. Die Kernzahl nimmt wahrend der er- 
sten beiden Minuten zu, um nach Durchlaufen eines Maximums etwa exponentiell 
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Abb. 4 - UV-Effekt nach vorausgegangener 7-stiindiger Bestrahlung. Bestrahlungszeit 
vor jedem Mefipunkt 5 sec. 


abzunehmen. Dieser zeitliche Abfall der Kerndichte bei andauernder UV-Be- 
strahlung kann nicht durch thermische Effekte vorgetauscht worden sein, da auch 
bei abnehmender Bestrahlungszeit praktisch wieder die gleiche Kurve erhalten 
wurde. Das heift also, dafi man durch hinreichend lange Bestrahlung eine Ver- 
ringerung des UV-Effektes erhalt; aber das fiir diesen Effekt verantwortliche Spu- 
rengas diffundiert offensichtlich von den Glaswanden oder aus dem Wasser wieder 
in den Bestrahlungsraum. Das geht auch deutlich aus Abb. 4 hervor: Hier war nach 
iiber 7-stiindiger Bestrahlung einer Luftprobe der UV-Effekt praktisch ver- 
schwunden, um dann allmahlich wieder anzusteigen, wenn im zeitlichen Abstand 
von eimigen Minuten jeweils 5 Sekunden lang bestrahlt wurde. 
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Etwas anders als Luft, Stickstoff und Sauerstoff verhalt sich Argon bei diesen 
Bestrahlungsversuchen, s. Abb. 5. In Argon ist der UV-Effekt etwa um einen 
Faktor 10 geringer als in den anderen genannten Gasen. Ferner erhalt man nach 
Beendigung einer Bestrahlungsserie bei anschlieBender Wiederholung der gleichen 
Serie nicht wieder die gleiche Kurve, wie das z.B. bei Luft der Fall ist, sondern 
wesentlich geringere Kernzahlen. 
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Abb. 5 - UV-Effekt in Argon, gemessen mit der Glaskammer, in Abhdngigkeit der Be- 
strahlungsserie. 


o erste Bestrahlungsserie; 
@ zweite Bestrahlurgsserie. 


In Wasserstoff konnte kein UV-Effekt gefunden werden. Wie Abb. 6 zeigt, 
geniigten sogar geringe Wasserstoffbeimischungen von ungefahr 0.1% zu Stick- 
stoff, um die Bildung der UV-Kerne zu verhindern. 
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Abb. 6 - UV-Effekt in Stickstoff bet Zusatz von Wasserstoff, gemessen mit der Glaskammer. 
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Das gleichartige Verhalten von Luft, Stickstoff und Sauerstoff bei UV-Be- 
strahlung in einem abgeschlossenen Volumen ist unter der Annahme der Spuren- 
gashypothese so zu verstehen, dafi die zeitliche Anderung der Kernzahl bestimmt 
ist durch eine zur Konzentration des Spurengases proportionale Zunahme der 
Kernzahl, wahrend nach Durchlaufen des Maximums der zeitliche Abfall durch 
Diffusion und Koagulation der Kerne entsteht. 

Die UV-Kerne werden offenbar durch eine photochemische Oxydation er- 
zeugt, da schon die spurenweise Gegenwart von Wasserstoff geniigt, den UV- 
Effekt zu unterdriicken. Der Wasserstoff bindet dann den atomaren Sauerstoff, 
und fiir die Bildung der UV-Kerne fehlt der eine Reaktionspartner. Tatsachlich 
beginnt bei 2400 A die photochemische Dissoziation des Sauerstoffmolekiils ae 
Von den untersuchten Gasen war Argon sicherlich das reinste und sauerstoffarmste 
Gas, so dafi sein geringer UV-Effekt vermutlich auf den fehlenden Sauerstoff 
zuriickzufiihren ist. FARLEY (?) gibt ebenfalls an, in seiner mehrmals mit reinem 
Argon gespiilten Membranwilsonkammer keinen UV-Effekt mehr gefunden zu 


haben. 
Zusammenfassend kann man sagen, dafi die bisher untersuchten Gase nur 
Tragergase fiir die UV-Kerne waren, ohne — mit Ausnahme von Sauerstoff — an 


dem UV-Effekt direkt beteiligt zu sein. 

Bei der Suche nach dem den UV-Effekt verursachenden Spurengas als dem 
zweiten Reaktionspartner wurde zur Messung der Kerndichte wieder der automa- 
tische PoLLAKsche Kernzahler verwendet. Es wurden untersucht: Ammoniak, 
Schwefelwasserstoff und Schwefeldioxyd. Von diesen ist, wie anfangs erwahnt, 
in der Literatur besonders hiufig Ammoniak als verdachtig zitiert worden. Um 
zu entscheiden, ob eines dieser atmospharischen Spurengase den UV-Effekt ver- 
ursacht, wurden der Luft definierte und den atmospharischen Konzentrationen 
entsprechende Mengen dieser Gase zugesetzt. Hierzu wurde das Henry-DAutonsche 
Gesetz angewandt, nach dem der Partialdruck eines Gases iiber seiner wasserigen 
Lésung der Lésungskonzentration proportional ist: 


Py => K (t) :. (OF ry 


Kennt man fiir ein Gas also den Verteilungsquotienten K als Funktion der 
Temperatur, so laBt sich fiir jede Konzentration der Partialdruck des Gases iiber 
der wasserigen Lésung angeben. Die Versuchsanordnung fiir die unten beschriebe- 
nen Messungen ist folgende: Atmoesphirische Luft strémt mit einer DurchfluBmenge 
vou 500 cm?/min durch ein horizontales Glasrohr (50 em Lange, 5 em Durchmesser), 
das zur Hilfte mit destilliertem Wasser gefiillt ist, von da in das Bestrahlungsrohr 
und dann in den Kernzahler. Zunaichst wird der UV-Effekt fiir reines Wasser ge- 
messen und anschlieBend nach Zugabe bestimmter Mengen einer bekannten wasse- 
rigen Lésung eimes der drei genannten Gase die Anderung der Kernzahl bestimmt. 


Ammoniak — Abb. 7 zeigt die Abhangigkeit des UV-Effektes von dem Am- 
moniakpartialdruck, der, wie oben beschrieben, aus dem HeEnryschen Gesetz unter 
Verwendung experimenteller Daten (°) far den Verteilungsquotienten bestimmt 
wurde. Dem Mefipunkt bei dem Partialdruck ( Torr entspricht das reine Wasser, 
so daB im Bestrahlungsraum nur die atmosphirische Ammoniakmenge jetwa 0.03 
ppm (’), entsprechend 2 - 10-> Torr] vorhanden ist. Man sieht, da durch Zusatz 
geringer Ammoniakmengen die Bildung der UV-Kerne verhindert wird, wihrend 
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bei groBen Ammoniakkonzentrationen offenbar ein véllig anderer Mechanismus 
der Kernbildung als beim UV-Effekt vorliegt. Die beiden Pfeile in Figur 7 kenn- 
zeichnen die Druckwerte, bei den Mc Henry & Twomey die lineare Zunahme des 
UV-Effektes mit der Ammoniakkonzentration gemessen haben. Man muf aus 
dieser Messung also schlieBen, dafi die spurenweise Gegenwart von Ammoniak- 
dampf in der Atmosphiare die Bildung der UV-Kerne eher verhindert und somit 
auf keinen Fall das fiir diesen Effekt verantwortliche Spurengas sein kann. 


UV- Effekt in 
atm. Luft +NH3 
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Abb. 7 - UV-Effekt in atmosphdrischer Luft -—- Ammoniak. 


DaB die Ammoniakmolekiile im Augenblick der Kernbildung in die Reaktion 
eingreifen und nicht etwa deren spateres Wachstum verhindern, wurde dadurch 
bewiesen, da die Kerne zunachst im Bestrahlungsraum erzeugt und dann erst in 
eime Ammoniakatmosphire geleitet wurden. In diesem Fall anderte sich die Kern- 
zahl itherhaupt nicht. 
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Abb. 8 - UV-Effekt im atmosphdrischer Luft +- Schwefelwasserstoff. 
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Welche Reaktionen das Entstehen der UV-Kerne bei geringen Ammoniak- 
konzentrationen verhindern, la8t sich nur vermuten: Die Photolyse von Ammoniak 
erfolgt im ersten Schritt nach der Gleichung (°) NH, + hy > NH, + H. Es er- 
scheint daher plausibel, daf} der so entstehende Wasserstoft die Bildung der UV- 
Kerne in gleicher Weise verhindert wie direkt zugegebener Wasserstoff (s. Abb. 7). 
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Abb. 9 - SO,-Partialdruck einer wassrigen SO,-Lésung in Abhdngigkeit der molaren Kon- 
zentration. Mefipunkte aus « International Critical Tables ». 


Schwefelwasserstoff — In Abb. 8 ist die Abhangigkeit des UV-Effekten in atmo- 
spharischer Luft bei Zugabe von Schwefelwasserstoff aufgetragen. Die Kernzahl nimmt 
linear mit der H,S-Konzentration zu. Ware aber H,S das gesuchte den UV-Ef- 
fekt verursachende Spurengas, so miifte diese Gerade bei Extrapolation die Druck- 
achse hei einigen 10~° Torr schneiden, entsprechend einer mittleren atmosphari- 
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Abb. 10 - UV-Effekt in atmosphdrischer Luft +- Schwefeldioxyd. 
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schen H,S-Konzentration von einigen ppb (8). Dieser Schnittpunkt liegt bei der 
Geraden von Abb. 8 bei einigen 10~? Torr, so dafs der relative Beitrag von H,S 
zum UYV-Effekt in der GréfSenordnung 10% liegt. 


Schwefeldioxyd — Schwefeldioxyd befolgt das HeNrysche Gesetz nicht streng. 
Die in Abb. 9 eingezeichneten, aus « International Critical Tables » entnommenen 
MeBpunkte fiir den SO,-Partialdruck in Abhangigkeit der molaren Konzentration 
liegen zwar auf Geraden, die aber nicht durch den Nullpunkt gehen. Der Grund 
hierfiir diirfte sein, daf} SO, in wasseriger Lésung ziemlich stark dissoziiert ist (Dis- 
soziationskonstante — 1.46 - 10-2 Mol/l fir t = 20° C), und zum Partialdruck in 
der Gasphase tragen natiirlich nur die undissoziierten Molekiile bei. Man mu 
daher die rechte Seite des HENRyschen Gesetzes mit dem Bruchteil (1 —«) der 
undissoziierten Molekiile multiplizieren: 


Py = K(t): G- (l—a), (x = Dissoziationsgrad) 


und dann laft sich zeigen, da fiir kleine molare Konzentrationen in der GréBen- 
ordnung 10->Mol/l, wie sie bei den Messungen vorliegen, dieses modifizierte 
Henrysche Gesetz quadratisch mit der molaren Konzentration geht. Hierdurch 
wird eine verniinftige Extrapolation der HEnryschen Geraden von Abb. 9 auf 
die Konzentration Null erreicht. 


8.17.60 9.11.60 10.11.60 


Abb. 11 - Tagesgang des UV-Effektes. 


Abb. 10 zeigt das Ergebnis der Messung des UV-Effektes in Abhangigkeit 
des SO,-Partialdruckes. Die Kernzahl nimmt mit dem SO,-Partialdruck nicht 
linear, sondern ungefahr quadratisch zu. Bei graphischer Extrapolation dieser 
Kurve bis zum Schnitt mit der Druckachse erhalt man einen Partialdruckwert 
zwischen 5 - 10-5 Torr und 10~4 Torr, entsprechend einer SO,-Konzentration ZWi- 
schen 0.07 und 0.13 ppm. Mindestens in der gleichen Gréfenordnung liegen auch 
die mittleren atmosphirischen SO,-Konzentrationen (2); 
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Zwischen Grébe des UV-Effektes und SO,-Gehalt der Atmosphare wurden 
noch keine Korrelationsmessungen gemacht. Es wurde aber ein Tagesgang 
fiir den UV-Effekt gefunden, der ahnlich dem Tagesgang des SO, (°) ein ausgeprag- 
tes morgendliches Maximum zur Zeit des Sonnenaufgangs zeigt, s. Abb. 11. Man 
mu daher schlieBen, daf} das atmospharische SO, an der Bildung der UV-Kerne 
maBgebend beteiligt ist. 
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Diskusston 
Barnes: Aber mit SO, haben Sie eine Exponential-Kurve gefunden. 


Grorcu: Nach den Ausfiithrungen von Herrn Hoppe taucht die Frage auf, 
ob nicht die kombinierte Wirkung des in der Atmosphare vorhandenen N H, 
und SO, zu einer besonders wirkungsvollen Kernbildung fiihren kann. Wir 
wissen aus chemischen Analysen, daB viele Teilchen des atmospharischen Ae- 
rosols sowohl NH, als auch SO, enthalten. Allerdings lassen die Wellenlangen 
der UV-Strahlung, die man in der bodennahen Luftschicht antrifft, nicht 
erwarten, da ein wirksamer UV-Effekt moéglich ist. Andererseits ist meiner 
Meinung nach der Sonnenaufgangseffekt nicht allein durch konvektive Pro- 
zesse zu erklaren. 


Gorscu: 1) Bei langeren Beobachtungsreihen in einem geschlossenen, verdunkelten 
Laboratorium, das durch starke Betonmauern gegen Sonnenstrahlung ab- 
geschirmt worden ist, trat ebenfalls der Sonnenaufgangseffekt stark zutage. Die 
UV-Strahlung kann dafiir nicht unmittelbar verantwortlich gemacht werden. 
2) Ich verstehe die von Herrn Hoppe ausgefiihrte Extrapolation der Spu- 
rengaskonzentrationen auf negative Werte (Abb. 8 und 10) nicht. 


Gorrz: Wurde anstelle von NH,OH auch der Zusatz von NO oder NO, unter- 
sucht? Diese Oxyde von N, erfordern zur Reaktion eine geringere Quanten- 
energie (= 4500 A) als Ammoniak (< 2900 A). Deshalb erscheint die NO,- 


Reaktion als einzig mégliche in der Bodenatmosphare. 


Horre: (an Dr. Barnes): Die Starke des UV-Effekts hangt etwa quadratisch von 
der Konzentration des zugesetzten SO, ab. 
(an Dr. Georgii): Nach meinen Messungen kann die Gegenwart von NH, in 
der Luft keinen Beitrag zum Zustandekommen des UV-Effektes liefern, Es 
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ist noch ungeklart, ob der in der bodennahen Luftschicht zu beobachtende 
Sonnenaufgangseffekt in einem Zusammenhang mit dem von mir untersuch- 
ten UV-Effekt steht. 

(an Dr. Gotsch): Zur Beantwortung von 1) mitten die genauen Versuchs- 
bedingungen bei der geschilderten Beobachtung bekannt sein. Bei den 
in den Abbildungen 8 und 10 gezeigten Mefergebnissen (Zusatz von H,S 
bzw. SO, zu atmospharischer Luft) beziehen sich die angegebenen Konzen- 
trationswerte auf die Menge des dem Wasser zugesetzten H,S bzw. SO,. 
{an Dr. Goetz): Die Rolle der Stickoxyde beim UV-Effekt wurde nicht 
<guantitativ untersucht. 


UBER DIE ELEKTRISCHE AUFLADUNG VON 
AEROSOL- UND DUNSTTEILCHEN 


von R. MUHLEISEN (*) 


Zusammenfassung — Beobachtungen des luftelektrischen Feldes und der elektri- 
schen Raumladungsdichte in feuchter aerosolhaltiger Freiluft weisen auf eine elektrische- 
Umladung an Aerosolteilchen hin, wenn diese Wasser anlagern oder abgeben. Labo- 
ratoriums- Untersuchungen bestatigen diesen Vorgang. Ein Erklarungsversuch eréffnet 
vielleicht eine Méglichkeit, die Feinstruktur auf frisch gebildeten Oberflachen von 
Aerosolteilchen zu erkennen. 


Summary — Observations of the atmospheric electric field and the electric space 
charge density in moist air enriched with pollutants proved that aerosol particles 
change the polarity of charge during condensation or evaporation of water on them. 
These observations have been confirmed by laboratory investigations. A given 
hypothesis may help to illustrate the fine structure of the freshly shaped surface of 
aerosol particles. 


Wihrend die elektrischen Ladungen von Aerosolpartikeln in der freien Atmo- 
sphare im allgemeinen sowohl positiv wie auch negativ sind und null betragen 
kénnen, und sich die Ladungsverteilung in erster Naherung durch eine Gauss- 
Verteilung darstellen lasst, gibt es Falle mit starken Abweichungen von diesem 
normalen Verhalten. Diese wurden erkannt bei Raumladungsmessungen in der 
bodennahen Luftschicht und werden hauptsachlich bei Dunst und Nebel angetrof- 
fen. Da die dabei entstehenden Raumladungen betrichtlich sind und mehrere 
tausend Klementarladungen pro cm? betragen kénnen, wird auch das luftelektri- 
sche Bodenfeld beeinflusst und kann deshalb als Indikator dienen. Die bisherigen 
Untersuchungen zeigen eindeutig, dass positive und negative elektrische Raum- 
ladungen entstehen kénnen, wenn ein Stadt- und Industrieaerosol sich bei zuneh- 
mender oder abnehmender relativer Feuchtigkeit andert. Es bilden sich dabei 
negative Raumladungen bei zunehmender relativer Feuchtigkeit und zwar von 
etwa 65 bis 70°%, an und positive Raumladungen bei abnehmender relativer Feuch- 
tigkeit zwischen 100 und 65% relativer Feuchtigkeit. Die negative Raumladungsbil- 
dung findet deshalb hauptsichlich in der Nacht und die positive Raumladungsbil- 
dung nach Sonnenaufgang statt.. Man muss sie mit den Vorgangen an den Aero-~ 
solteilchen bei Wasseraufnahme- und abgabe in Verbindung bringen. 


(*) Astronomisches Institut der Universitit Tiibingen. 
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Die luftelektrischen Beobachtungen sollen anhand einiger Registrierbeispiele 
‘in den Abbildungen | bis 3 dargestellt werden. In Abb. | ist die rasche Anderung 
des luftelektrischen Feldes von negativen Werten bei Nacht zu hohen positiven 
(Schénwetterwerten) bemerkenswert. Die Umstellung fallt offensichtlich mit der 
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beginnenden Sonneneinstrahlung und mit der Abnahme der relativen Feuchtig~ 
keit zusammen; denselben Verlauf zeigt die elektrische Raumladungsdichte. 

In Abb. 2 ist ein Fall dargestellt, bei welchem 2 luftelektrische Registriersta- 
tionen nérdlich und siidlich der Stadt Ravensburg in einer Entfernung von ca. 
| km yom Stadtrand die gleichen Anderungen zeigen. Man kann daraus folgern, 
dass die Stadtluft und die im Flusstal bei Nacht sich einstellende hohe Feuchtig- 
keit die Erscheinung veranlasst hat. Eine 20 km entfernt liegende Bergstation regi- 
strierte zur gleichen Zeit ganz normale Schénwetterwerte mit einem langsamen 
Ansteigen des luftelektrischen Feldes von 70 V/m bei Nacht auf ca. 110 V/m am 
Morgen. Ausserdem ist die in Abb. 2 dargestellte Simultanregistrierung fiir die 
Frage von Wichtigkeit, ob eine in der Nachbarschaft der Station Weissenau vor- 
beifithrende elektrische Hochspannungsleitung die Ursache fiir die negativen 
Raumladungen ist. Diese Frage kann verneint werden, da bei der nordlich Ra- 
vensburg gelegenen Station bei der herrschenden Windrichtung kein Einfluss 
der Hochspannungsleitung méglich war. 
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In Abb. 3 erkennt man einen Vertikalschnitt durch die untere Atmosphare, 
bei welchem mittels Fesselballon und Radiosonde das luftelektrische Feld zwi- 
schen Boden und 500 m Hoéhe gemessen wurde. In diesem Fall lag eine Nebel- 
schicht nicht auf dem Boden auf und die raumladungsbildenden Vorginge spielten 
sich an der Unter- und Obergrenze des Nebels ab. 


Untersuchungen im Laboratorium — Zur Erklarung des physikalischen Vor- 
ganges der Umladung wurden Experimente mit Befeuchtung und Abtrocknung 
von Aerosolteilchen im geschlossenen Raum durchgefiihrt. Eine ziemlich dicht 
verschliessbare Halle mit 400 chm Inhalt diente als Versuchsraum. In ihm konnte 
die Luft und damit das natiirliche Aerosol bei Zu- und Abnahme der Feuchte 
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untersucht werden. Zur Befeuchtung wurde Wasser verdampft und zur raschen 
Abtrocknung der Raumluft wurden elektrische Warmestrahler mit einer Leistung 
bis zu 13 kVA benutzt. Die Ergebnisse der Versuche, bei welchen ebenfalls nega- 
tive und positive Raumladungen erhalten wurden, sind in den Abbildungen 4 
und 5 wiedergegeben. Man kann aus den Versuchen ableiten, dass die elektrische 
Raumladungsbildung von der Anderung der relativen Feuchtigkeit und von der 
Aerosolteilchenkonzentration abhaingt und ebenfalls wie in der freien Atmosphare 
nur eintritt, wenn die relative Feuchtigkeit grésser ist als 65%. 

Die bisher beschriebenen Erscheinungen und Untersuchungsergebnisse sind 
nicht mehr neu und wurden bereits beschrieben (1°). 

Inzwischen wurden aber noch von anderer Seite Hinweise auf dieselben Er- 
scheinungen gefunden. ReErrer (*) fand bei Nebelschichten auf dem Zugspitz- 
platt, dass an der Oberseite von sonnenbeschienenen Nebeln die negative elektri- 
sche Leitfahigkeit der Luft sehr viel grisser ist als die positive elektrische Leit- 
fahigkeit, wahrend normalerweise die beiden polaren Leitfahigkeiten nahezu gleich 
sind. In der weiter unten angefiihrten Hypothese fiir die Sonnenscheineffekte ist 
diese Beobachtung von besonderem Wert. 
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Abb. 4 - Elektrische Auf- und Umladung von Aerosolteilchen bei kiinstlicher Befeuchtung 
und Abtrocknung. 


Weiter konnte von uns mittels luftelektrischer Ballonaufstiege nachgewiesen 
werden, dass auch an der Oberseite héher reichender Nebelschichten am Morgen 
ahnliche Umladungen stattfinden wie am Erdboden. . ; 

Damit ist sichergestellt, dass besondere Elektrifizierungsvorgange in der freien 
Atmosphire eintreten, wenn in einer Luftschicht am Erdboden oder in der Hohe 
die relative Feuchtigkeit sich rasch Andert und dabei Aerosolteilchen Wasser auf- 
nehmen oder abgeben. 


Hypothetische Erkldrung — Es ist bis heute noch nicht gelungen, den physi- 
kalischen Vorgang bei der elektrischen Auf- oder Umladung von Aerosolteilchen 
aufzuklaren. 2 Vorgange miissen daran beteiligt sein: |.) Urspriinglich im Mittel 
ungeladene Teilchen miissen von aussen im Uberschuss Ladungen von einem Vor- 
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zeichen erhalten oder Ladungen des anderen Vorzeichens abgeben. 2.) Die La- 
dungen des anderen Vorzeichens miissen sich gleichzeitig aus dem beobachteten 
Volumen entfernen. Man wird zuerst an die unterschiedliche Beweglichkeit k 
der positiven und negative Kleinionen denken; der Unterschied ist aber nur gering. 
So hetragt kt+ ungefahr 1.4 cm?/V sec und k~ ungefahr 1.8 em?/V sec. Ebenso un- 
terscheiden sich die Diffusionskoeflizienten der Kleinionen nur geringfiigig. 

Im stationdren Gleichgewicht zwischen Ionisierung und Rekombination k6én- 
nen aus einem grossen Raum mit homogener Beschaffenheit keine Ladungen weg- 
geschafft werden; man erhilt also keine Raumladungsbildung. Erst wenn in der 
Nahe der Aerosolteilchen und in der Nahe des Bildungsortes der Kleinionen geer- 
dete Wande oder Gebiete geringeren Aerosolgehaltes angrenzen, dann kénnen die 
schneller beweglichen Ionen vor ihrer Anlagerung an Aerosolteilchen ihre La- 
dung an Wande abgeben oder im Raum geringeren Aerosolgehaltes eine gréssere 
Wegstrecke bis zur Anlagerung zuriicklegen. Damit kann in einer begrenzten 
Schicht eine Raumladung gebildet werden. Eine Uberschlagsrechnung zeigt aber, 
-dass bei einer Ionisierung von ca. 10 Ionenpaaren pro cm® und sec keine messbare 
Raumladung durch den geringen Unterschied der Beweglickeiten der positiven 
‘und negativen Kleinionen zustande kommen kann. 
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Abb. 5 - Verschiedene Versuchsergebnisse bei kiinstlicher Auf- und Umladung von Aero- 
solteichen. 


Zur Erklarung der Raumladungsbildung muss ein weitaus grésserer Unter- 
‘schied zwischen den positiven und negativen Ladungstragern angenommen wer- 
‘den. Dieser Unterschied ist nur dann gegeben, wenn man annimmt, dass unter 
gewissen Bedingungen, z. B. waihrend der Wasseranlagerung und Wasserabgabe 
an Aerosolteilchen freie Elektronen eine langere Lebensdauer haben als normaler- 
weise. So wurde schon von LENARD (4) gefunden, dass in feuchter Luft die Anla- 
-gerungen von Elektronen an Luftmolekiile viel langsamer erfolgt. Das heisst also 
dass die Elektronenaflinitat vermindert sein muss. Statt der normalerweise ence 
nommenen Lebensdauer der freien Elektronen nach einem Tonisierungsakt von 
10-8 sek kann eine Lebensdauer von 10~> sek angenommen werden. Diese Verlin- 
gerung der Elektronenlebensdauer wiirde, wie rechnerisch leicht gezeigt werden 
kann, dazu ausreichen, dass die Elektronen Wege von gréssenordnungsmassig 
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I bis 10 m zuriicklegen kénnen bis zu ihrer Anlagerung. Damit lasst sich eine Raum- 
ladungsentstehung in engen Begrenzungen, in meterdicken Schichten und geschlos- 
ssenen Raumen erklaren. 

Mit diesen Annahmen kann eine schichtweise Raumladungsbildung erkart 
werden. Bei raumlich sich Andernder Aerosolkonzentration z. B. kann sich die 
Schicht mit héherem Aerosolgehalt positiv und die Schicht mit niedrigerem Aero- 
Solgehalt negativ aufladen. 

Bei der Bildung von Bodennebel und starkem Tauniederschlag werden sich 
negativ geladene Schichten in Bodennahe ausbilden. Wenn sich dann bei der 
zunehmenden Sonneneinstrahlung der Boden erwarmt und zusammen mit der 
bodennahen Luftsechicht abtrocknet, kénnen die Klektronen den Boden erreichen und 
eine positiv geladene Luftschicht zuriicklassen. Fiir alle in der Natur und im 
Versuch gefundenen Raumladungsbildungen lassen sich so Vorstellungen zur 
Erklarung entwickeln. 

Die Frage, weshalb freie Elektronen nach dem lonisierungsakt eine verminderte 
Anlagerungsfihigkeit an Wasser oder benetzte Oberflachen haben, wurde von 
Lenarp (4) beantwortet. Er nahm an, dass H,O - Molekiile in der Oberflache so 
gerichtet sind, dass ihr negativer Pol aussen ist. Dann wiirden Elektronen im Nah- 
feld solcher Molekiile abgestossen und die Anlagerung also behindert. Die Hypo- 
these muss noch gepriift werden. Wird sie bestatigt, dann wiirden sich aus Raum- 
ladungsmessungen und Umladungsmessungen an Aerosolen Hinweise auf die 
Struktur von neugebildeten oder frisch verainderten Oberflaichen von Aecrosolteil- 
chen ergeben. 
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IDNispisuuisiseu. Ont 


I<raii: Herr Miibleisen hat u.a. den Sonnenaufgangseffekt der luftelektrischen 
Elemente erwahnt, dessen Erklarung immer noch nicht befriedigend méglich 
ist. Die Erscheinung ist bekanntlich nicht auf das Flachland beschrankt, 
sondern tritt ebenso an Gipfelstationen im Hochgebirge auf. Um der Deutung 
dieser « unheimlichen » Erscheinung naher zu kommen, ware es von besonde- 
rem Interesse, weiteres tiber die statistischen Abhangigkeiten des Effektes 
yu erfahren. Ich méchte deshalb fragen, ob Herr Mihleisen Erfahrungen 
iiber Abhangigkeiten des Effektes von der Feuchtigkeit, der Sonnenstrahlungs- 
Intensitat und der Bodenstrahlungsintensitaét hat gewinnen kénnen. Speziell 
interessiert die Frage, ob gleichzeitige Beobachtungen an Stationen tber 
Wasser und ither Land angestellt worden sind und was sie ergeben haben. 
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Miaxersen: Der Sonnenaufgangsetfekt ist am starksten in feuchter, stark verun- 
reinigter Luft, also in der Nahe von Stadten und Industrie. Je héher man. 
geht, desto schwacher ist er ausgebildet. Sowohl die negative, wie die posi- 
tive Raumladungsbildung entsteht im Bereich von 65-100°%, relativer Feuchte. 
Der Effekt steigt mit der Sonnenstrahlungsintensitat; deshalb ist er im Friih- 
jabr und im Herbst stark, wo bei mittelstarker Kinstrahlung noch hoher 
Wasserdampfgehalt in der bodennahen Luftschicht vorkommt. Im Sommer 
findet man einen starken Effekt meist nur bei Ubergang von einer Regen- 
periode zu Schénwetter. An der Nordseekiiste wurde bei Winden von See 
iiberhaupt kein Sonnenaufgangseffekt gefunden. 


Reirer: (nach einer Bemerkung von IsRAEL). 
In jiingster Zeit haben wir in 2500 m NN beobachtet, daB in der nachsten 
Nihe ven sonnenbeschienenen Wolkenoberflachen nicht nur isolierte Anstiege 
der negativen Luftleitfahigkeit, sondern auch der negativen Kleinionendichte 
auftreten. 


Reirer: Zwei Fragen wiirde ich gerne stellen: 

1) Haben Sie, etwa anhand einer statistischen Analyse, untersucht, 
ob der luftelektrische Sonnenaufgangseffekt zu allen Jahreszeiten auftritt 
und wie die Gange der luftelektrischen u. meteorologischen Klemente im Mit- 
tel pro’ Jahreszeit aussehen? - 

2) In welchem Feuchteintervall mufi die Anderung der relativen Feuchte 
liegen, damit die Raumladung darauf anspricht? 

Ferner moéchte ich ausdriicklich darauf hinweisen, dal} luftelektrische 
Sonnenaufgangs- oder -untergangseffekte nicht an Hang- oder Gipfelstationen 
auftreten, unabhangig davon, wie an diesen die Feuchte sich andert. An den 
Talstationen sind die Sonnenuntergangs- oder -aufgangseffekte im Winter am 
wenigsten ausgepragt oder fehlen oft. 

Kin Kinfluf der natiirlichen Luftradioaktivitit auf das Zustandekommen 
der Effekte scheint nicht zu bestehen: 


a) Die natiirliche Luftradioaktivitat nimmt (vor allem in der 2. Nacht- 
halfte an Schénwettertagen) stark mit der Hihe ab: Die Effekte ereignen 
sich nur in geringer Hohe, schon nicht mehr in mittleren Lagen. 

6) Die natiirliche Luftradioaktivitét in niedriger Hohe ist im Winter 
viel héher als im Sommer: Die Effekte sind im Winter seltener und schwii- 
cher als im Sommer. 

a) und 6) widersprechen sich also. Immerhin muf man sich aber sehr vor 
automatischen Korrelationen in acht nehmen. 


MUHLEISEN: Thre Frage zum Jahresgang des’ Sonnenaufgangseffektes lasst sich 
beantworten: im Winter schwache, im Friihjahr und Herbst starke, im Som- 
mer mittelstarke Effekte. Die Ursache wurde oben schon angedeutet. Die 
Raumladungsbildung tritt nur im Feuchteintervall von 65-100°%, auf. Dies 
stimmt iiberein mit den bekannten Tatsachen iiber das Anwachsen von Ae- 
rosolteilchen bei Feuchten im selben Intervall. Za dem erwihnten Tages-, 
und Jahresgang der Luftradioaktivitaét in Bodennahe méchte ich bemerken. 
dass dies nicht im Widerspruch zu den Beobachtungen der Raumladungs- 
bildung stehen muss. Diese hangt nach meiner Ansicht stirker von Aero- 
solgehalt und Feuchteinderung ab. 


eaiay 


WorMELL: Chalmers. some years ago, reported the occurrence of negative po- 
tential gradients in very humid or misty air but these were later found that 
they were only present downwind from overhead power lines. It would appear 
that power lines are a source of negative space charge, when the insulators 
are wet and that this effect may produce negative potential gradients for 
many kilometers down-wind. Could this be part of the explanation of the 


negative potential gradient and space charge which Dr. Mithleisen slide sho- 
whed? 


MUuLeIsEN: We also found the negative electric space charge behind the high 
voltage power lines, but not exclusively. The effect achieved its highest in- 
tensity when city aerosols passed the power lines. Far away from settlements 
the effects of power lines were little. On the other side, we found the space 
charge at some places where only city aerosols and high humidity had some 
influence, power lines, however, were not present. 


IONIZATION EQUILIBRIUM IN AEROSOLS (*) 


by V.P.V. Fuanacan & T. C. O’ Connor (**) 


Summary — Theoretical and experimental investigations were made on the time 
taken to achieve equilibrium charge distribution on Aitken nuclei. Theory indicates 
that the fraction of nuclei uncharged aproaches its equilibrium value exponentially, 
with an approximate half time value of 0.693 Z/4q and experiment gave good agree- 
ment with theory. The efficiency of a polonium-210 alpha ray source in producing 
ionization equilibrium in aerosols was examined and confirmed. The application of the 
methods described to the determination of the size of nuclei and to other observations 
in the free atmosphere are discussed. 


Zusammenfassung — Theoretische und experimentelle Untersuchungen wurden 
durchgefiibrt zur Ermittlung der Gleichgewichtsverteilung der elektrischen Ladungen 
der Aitkenkerne. Die Theorie besagt, dafi der Anteil der ungeladenen Teilchen seinen 
Gleichgewichtszustand nach einer Exponentialfunktion einnimmt, mit einem ange- 
niherten Wert der Halbwertszeit von 0.693 Z/4q. Experimente ergaben gute Uber- 
einstimmung mit der Theorie. Die Wirksamkeit einer Polonium-210 alpha - Quelle 
als Erzeuger des Lonisationsgleichgewichtes wurde gepriift und bestatigt. Die Anwen- 
dung dieser Methoden zur Bestimmung der TeilchengréBe und zur Erklarung anderer 
Beobachtungen in der freien Atmosphare werden diskutiert. 


Introduction — When small ions and other aerosol particles are stored together, 
they eventually attain a state of equilibrium charge distribution in which the 
fraction of the particles charged is related to their size. A theoretical explanation, 
of this has been developed (173) in which it is considered that the particles, because 
of their frequent collisions with small ions, should be in charge as well as thermal 
equilibrium and that the Boltzmann distribution law should be valid if the elec- 
trical energy were included. This hypothesis gave good agreement with the expe- 
rimental results on the relative abundance of charged and uncharged Aitken nuclei 
of different sizes produced by heated wires (+>) and stored in a gas holder. 

If one determines the size of the nuclei and simultaneously measures the fract- 
ion uncharged, it should be possible to discover if equilibrium charge distribution 
has been attained. Observations on the free atmosphere in Dublin City (®7) sho- 
wed that a state of ionization equilibrium seldom prevails in urban air. This was 


(*) The research reported in this document has been made possible through the 
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(**) Department of Physics, University College, Galway, Ireland. 
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attributed to the interval between the production of the nuclei and their measure- 
ments being insufficient for equilibrium to become established. The total nucleus con- 
centration Z was usually of the order of 50,000 nuclei per em?. 

Similar measurements on the West Coast of Ireland (*) where Z is usually 
less than 1,000 per cm®, indicated that sometimes equilibrium conditions did not 
prevail in maritime air. Some of these occasions could be attributed to the mtru- 
sion of nuclei, freshly produced in the nearby littoral zone, into the air coming in. 
from the ocean. However, it is difficult to distinguish here between a genuine lack 
of equilibrium and the effect of the heterogeneity of the nuclei on the method of 
measuring their size. It therefore seemed advisable to study the factors which 
affect the time taken for nuclei to reach a state of equilibrium charge distribution 
and to investigate methods of testing if true equilibrium conditions exist generally 
in the atmosphere. 


Theory — The rate at which the concentration of any type of ion changes 
with time depends on the rate at which they are produced and destroyed. For 
small ions making no distinction of sign this can be expressed (8.9) as 


(1) dn/dt q— an? yHorN — ynnN 
where n — number of small ions per em?; 
q —number of ion pairs produced per cm? per second; 
x —recombination coefficient for small ions; 
N, = concentration of uncharged Aitken nuclei; 
N =concentration of large ions, i.e. charged Aitken nuclei of one sign; 
Yo = combination coefficient of small ions and uncharged nuclei; 
4 = combination coefficient of small and large ions of opposite sign. 


For large ions 
(2) dN/dt = yonNy — ynN — yN?. 


The last term which represents the loss by recombination of positive and ne- 
gative large ions, may usually be neglected in comparison with the others. 

If we assume that the concentrations of nuclei and small ions remain essentially 
constant, the number of large ions of either sign at time t may be written as 


(3) i oe (lee PCI OSE 
(n/n + 2) 
where 
p = (4 + 2%)” 
(4) Z=N,+ 2N 
N (0) is the value Om Neon iON 


When a state of equilibrium has been attained (t = 00) we have 


dN menmop nl 
———=( and 7/7 = : 


dt N (a) 


and 
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We can now write equation (3) 


—yt _—pt 
(5) N, @) = N(o)(l—e °) + NO)e”. 
A similar equation holds for Ny namely 


E —pt ; —pl 
(6) Ny (t) = Ny (mo) 1 —e )+N,O)e .- 
As n will reach its equilibrium value much more rapidly than N the assumption 
that it is constant is permissible. For equilibrium dn/dt — 0 and, neglecting the 
agn® term, equation (1) gives 


(7) q = (%)No + 4N)n = bZn, 
where 
b ==) = (4 —= 279) NZ . 


This 6 is independent of N/Z, that is, of the degree of large ion equilibrium 
attained when 7 = 27%. 

This occurs according to the Boltzmann law (*) for nuclei of radius 3.7 « 10-6 
cm. For values of the radius between 2 x 10-6 and 6 x 10% em the change in b 
produced by a considerable change in N/Z will not be very serious (°%). 

Taking 4 = 2% equation (7) gives n = q/(n)Z) and substituting this in (4) 


we get 


(8) P= 4gfZ.. 


The half value time for approach to equilibrium of large ions is thus 
Ltr 05093 Z/4 q 


which is the expression used by Notan & DouEerry (ey 

This expression shows that the time taken to reach equilibrium can be reduced 
by increasing q. Rrcu (1°) suggested using an artificial ion source to produce equi- 
libriam and measuring the fraction of the nuclei uncharged (N»/Z),,.. The radius 
of the hypothetical monodisperse aerosol which would have the same (NoiZ es 
according to the Boltzmann law is termed the « equivalent » radius of the nuclei. 
It should be noted here that the fraction of nuclei uncharged at equilibrium depends 
only on the size of the nuclei and is independent of the number of small ions pre- 
sent or the intensity of the ionization. 


Experimental arrangements — For the measurement of the fraction of nuclei 
uncharged the air sample was passed through a cylindrical condenser and then 
into a photoelectric nucleus counter (4). When the electrodes of the condenser 
were connected together, so that there was no potential difference between them, 
the counter measured Z. When a sufficiently large potential difference was esta- 
blished between the electrodes, all the ions were removed from the air stream and 
the counter measured No. Alternate readings of Z and Ny were taken and the va- 
lue of Ny/Z was found by extrapolation. 

To increase the intensity of ionization in the air stream we used a Polonium 
- 210 foil having an activity of 0.20 millicuries. Application of equation (8) 
showed that this alpha particle source should produce charge equilibrium in less 
than a microsecond. The advantage of using polonium is that it is the last radioactive 
element in the radium decay series. Its gamma ray activity is negligible and so 
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its effects can easily be confined to a limited volume. The foil was enclosed in a 
glass jar through which the air was passed before it entered the condenser. 

Some preliminary tests were made to ensure that the polonium did not pro- 
duce any condensation nuclei. Filtered air was drawn over the foil and through 
our apparatus. The photoelectric counter was used to test for nuclei and none 
were found. This test also showed that our entire apparatus was leak free. 

We tested next the efficiency of the alpha source in producing equilibrium in 
aerosols under different circumstances. First air from a gasometer was drawn 
through a cylindrical condenser across which there was a field sufficient to remove 
all the ions present. This ion free air was passed over the polonium foil and the 
air stream was then divided, one part going through a second cylindrical condenser 
into one photo-electric nucleus counter, the other part passing through a diffusion 
box cireuit (17) into a second nucleus counter. We could thus make simultaneous 
determinations of No/Z and the size of the nuclei. Repeated tests showed that the 
pelonium produced equilibrium. A typical experiment gave N,/Z = 0.497, for 
which the Boltzmann law gives an equivalent radius of 3.70 X 10-& cm. While the 
radius determined by the NoLtan & GUERRINI method (22) was 3.58 x L0~° em. 

An equally severe test was to use the nuclei produced by bubbling air through 
water (13), Initially over 90° of these nuclei are charged, the average charge per 
ion being 23 electronic charges (18). In one such experiment, for example, No/Z 
on production was 0.04 but when the air had passed over the polonium .No/Z had 
risen to 0.534. The equivalent Boltzmann radius is 3.2 < 10-®cm which agrees 
well with the value of 3.7 < 10~§ cm given by the Novan & GUERRINI method. 


The approach to ionization equilibrium — Having ascertained that the polo- 
nium foil could be relied upon to produce equilibrium charge distribution, we 
examined the change in N,/Z with time for nuclei stored in a water sealed metal 
gasometer. For these measurements we used, in parallel, two cylindrical conden- 
sers and counters. The polonium foil was enclosed before the condenser in the 
sampling line to one counter. With this counter we measured the equilibrium value 
of the fraction of nuclei uncharged (N,/Z)o- The air from the gasometer also 
passed along a similar line, except for the polonium foil into a counter with which 
we obtained (N,/Z): the mstantaneous value of the fraction of the nuclei uncharged. 
Alternate measurements of N, and Z were made with both counters. The value 
of Z, Nog (oo) and Ng (t) were plotted agamst time and a smooth curve drawn through 
each set of points. Using these graphs the values of (N,/Z).. and (N,/Z): could 
be found for any given time. 

To obtain nuclei which were all uncharged initially one procedure employed 
was to fill the gasometer through a charged cylindrical condenser which removed 
all the ions present. In another way, filtered air was passed over a lighted electric 
lamp bulb which was coated with oil (#4). The nuclei from this source were practi- 
cally all uncharged on production. Nuclei of this type were used for the example 
iustrated in Figure 1 in which (N,/Z): and (No/Z). are plotted against time. 
On plotting the logarithm of the difference between the curves a straight line was 
obtamed whose slope gave the value of p. 

We also carried out a series of experiments on the approach to equilibrium 
of the highly charged nuclei produced by bubbling air through water. Those nu- 
clei were of interest to us as they have a parallel in the production of nuclei by séa 
spray (8). A curve, typical of the results obtained, is shown in Figure 2. In this 
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case the variation in (No/Z); with time is exponential only as it approaches the- 
equilibrium value. This is probably due to the fact that in deriving equation (6) 
the effects of multiple charging are neglected. The small ions are much more likely 
to combine with the multiply charged nuclei rather than the singly charged or 
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Fig. 1 - Graph showing the approach of the fraction of nuclei uncharged to its equulibriwire 
value, for nuclei initially all uncharged. 
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Fig. 2 - Graph showing the approach of the fraction of nuclei uncharged to its equilibrium 
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uncharged ones. Consequently whilst these multiply charged nuclei are present 
the change in N, will not be great. This effect can be seen in the shape of the initial 
part of the curve of (No/Z); in Figure 2. In evaluating p in these experiments the 
exponential portion of the curve only was used. Figure 2 also illustrates the slight 
decrease in (N)/Z),, as a result of the increase in the size of the nuclei due to coa- 
gulation during the course of the experiment. 

From the values of p we can calculate the value of q in our gasometer. It 
sheuld be noted here that for all our experiments the air had been previously 
filtered and this would remove any radioactive matter present (!°). Consequently 
cosmic radiation and radioactive material on the walls of the gasometer would 
be the principal sources of ionization. On one occasion when we increased the 
value of q in the gasometer by placing a strong source of gamma_radiation close to 
it, the value of N,/Z increased rapidly from 0.19 to its equilibrium value of 0.36. 


TABLE I 
es =e : : 
| | Z| 
LZ Radius | Pp | Heap | q= ine 
| (No/Z) 0 | | S| 
| nuclei per cm? | 10°cm | sec!- 108 mins | ion pairs per | 
| | | | cm? per sec 
| 
(a) Nuclei initially all uncharged 
45300 | 0.50 Ball 0.37 31 4.2 
22550 | 0.41 Sed) 0.41 28 ee 
19335 | 0.59 2.6 0.70 16 3.4 
9790 | 0.52 | 3.4 0.94 12 2.3 
(b) Nuclei initially all charged | 
12770 0.44 20 1.48 | 8 | 4.7 
4145 0.41 | Dad 3.87 | 3 4.0 
| 
| | | the 


Table I shows the results of some typical experiments. The values of Z and 
(No/Z)o given are those for the mean times of the experiments. The radii given 
are those calculated from (N,/Z).. using the Boltzmann law. It may be seen from the 
table that there is no consistent variation of q with either Z or the initial value of 
(N,/Z)... The mean value of q for the results quoted in Table I is 3.5 ions pairs 
per cm® per second. This is in good agreement with the value of 4.3 measured di- 
rectly by Nowan (!6) in a gasometer similar to ours. 

In conclusion we consider that the determination of the actual and the equ- 
librium values of N,/Z by the procedure described above is the best way, at pre- 
sent available, of testing for the existence of equilibrium charge distribution in an 
aerosol. The two quantities required, namely (No/[Z)e and (No/Z).. are immediately 
obtainable from the counter measurements. This is in contradistinction to other 


ary 


procedures, such as diffusion coeflicient measurements, where (No/Z)ac has to be 
evaluated indirectly from the observations. In such methods the heterogeneity 
of the nuclei introduces a complicating factor for which it is difficult to allow. Mea- 
surement of (N,/Z)., has the additional advantage of giving a very convenient size 
parameter in the equivalent radius. This is of use where a correlation is sought 
between the size and concentration of the nuclei and the prevailing meteorological 
conditions. We are at present engaged in applying the procedure described in this 
paper in a series of observations on air from the free atmosphere. 


Acknowledgment — We are indebted to Professor P. J. Novan for his advice 
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INFLUENCE OF IMAGE FORCES ON COMBINATION 
IN AEROSOLS 


by D. Kerre & P. J. Novan (*) 


Summary — The effect of electrostatic image forces on the combination of small 
jons with uncharged aerosol nuclei and the self-combination of charged and uncharged 
nuclei is examined. In the ion-nucleus case a formula for the combination coefficient 
is derived for very small nuclei. This formula applies also to atmospheric nuclei and 
tends to the familiar 4xad form for large radii. For the case of the self-combination of 
nuclei the effect of the image force when one of the combining nuclei is charged, is shown 
to be small in the size range of atmospheric nuclei but not negligible if smaller sizes 
are considered: a table is included of the magnitude of the effect as a function of size. 


Zusammenfassung — Es wird der Effekt der elektrostatischen Bildkrafte auf die 
Vereinigung von Kleinionen mit ungeladenen Aerosolkernen und die Selbstvereinigung 
yon geladenen und ungeladenen Kernen untersucht. Im Falle der Ionen und Kerne 
wird eine Formel fiir den Vereinigungskoeffizienten von sehr kleinen Kernen abgeleitet. 
Diese Formel ist auch fiir atmospharische Kerne anwendbar und strebt fiir grosse Radien 
dem bekannten Ausdruck 4ad zu. Fiir den Fall der Selbstvereinigung der Kerne wird 
gezeigt, dass der Effekt der Bildkraft im Gréssenbereich der atmospharischen Kerne 
klein ist, wenn einer der sich vereinigenden Kerne geladen ist. Der Einfluss ist aber 
nicht vernachlassigbar, wenn kleinere Gréssen in Betracht gezogen werden; es wird 
eine Tabelle mitgeteilt, welche den Betrag des Effektes als Funktion der Grosse gibt. 


I. Introduction. 

A previous paper by Kerre, NOLAN & Ricu (!) discusses how charge equi- 
librium in aerosols should follow from the application of Boltzmann’s Law. The 
purpose of the present note is to extend this examination with particular reference 
to the behaviour of the combination coefficient, 7, for small ions and uncharged 
nuclei as a function of particle radius, and to the enhancement of self-combination 
of nuclei due to image effects. 


Ll. Combination coefficient for small tons and nuclet. 


In Keere, Novran & Rica (!) a formula for 74 the combination coeflicient for 
small ions and uncharged nuclei was quoted as follows: 


ae \/ Te? f : 
1 “ = xa" =- a Or « Ks 
(1) “io ‘ “| QakT 


(*) University College, Dublin, Ireland. ‘ 
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where a = radius of the aerosol particle, assumed spherical, c — average speed 
of the small ions, ¢ = electronic charge, k = Boltzmann’s constant, and } = mean 
free path of the small ions in the gas (in numerical illustrations below this will 
usually be taken to be atmospheric air). The dimensionless quantity <?/2akT — 
2.88 x 10-*/ a (cm) (at T = 17° C) is a measure of the ratio of the electrostatic 
to thermal energy in the average ion-nucleus collision. The difference between 


Equation (1) and the early formula of Wricut (AyVizes tp = maze, lies in the en- 


hancement factor (1 + V me2/2akT) which is close to unity for large particle sizes, but 
is by no means negligible for small nuclei. For example, as a + 0 equation (1) 
gives yj) proportional to a’? rather than Wricut’s form 7) proportional to a’. 
When a is not small compared with A it is shown below that Equation (1) must be 
modified in a simple way such that for a > ), 4) becomes proportional to a as 
in the SmoLucHowsKI and other formulae. 


Case (a) a <i: When the size of the neutral aerosol particles considered is 
much smaller than the mean free path of the small ions (in air ) is a few times 10~* 
em), then the effective capture cross section is enhanced beyond the geometrical 
size because of electrostatic image attraction. In a simple collision model the linear 
trajectories of the small ions are distorted by the image potential so that one which 
would pass close to the nucleus is attracted to the surface and captured. 

The enhancement for a charged target particle, neglecting image effects, can 
he easily shown to be [1 — V (a) / 1/2 mc], where V (a) is the potential energy 
at the particle surface, and 1/2 mc? is the kinetic energy of the ion. This formula, 
however, is not valid for image forces since the potential at the surface, V (a). 
becomes infinite. In the example under discussion of an uncharged spherical target 
particle including image effects, one can consider the case of orbits corresponding 
to capture and those passing ones which do not intersect the surface. Then for a 
small ion of charge ¢, kinetic energy 1/2 mc? at infinity, and impact parameter b. 
the apsidal distance of the orbit is given by 


b? a 1 ea* 
Pp? : 2p? (p?— a? : 
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his is a second degree equation in Pp? which has real roots if 


Only the larger positive root of p corresponds to the possible passing orbit of am 
ion — non-real roots imply capture and the smaller real root corresponds to an 
inner orbit which cannot be achieved by an incoming ion. The minimum value 


of b for which an orbit with an apse exists, viz. the closest passing orbit which just 
avoids capture, is given by 


The enhancement of the capture cross section for ions approaching in a given 
direction with a velocity c is simply 7b,2/ma2. If n,, is the ionic concentration, then 


the number captured by a nucleus per second is given by 


—<— 
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where f (c) de is the velocity distribution of the small ions. Thus if f(c) is taken 
to be the Maxwell distribution, 


i mace 
io = Ta” Cc i a / se 


which is the form given in Equation (1). 


Case (b) a > A: Many authors have derived expressions for the combination 
coefficients of small ions with charged and uncharged nuclei when the motion of 
the ions is adequately described by the concepts of diffusion and mobility. In 
particular, Bricarp (°) has included the effects of image charges. The essential 
assumption in these treatments is that the small ions tend to be captured when 
still many mean free paths away from the nucleus so that a description of their 
motion in which « velocity proportional to force » is applicable. The definitions 
of diffusion coefficient, d, and mobility, w, implicitly involve the idea that many 
collisions with the molecules of the gas take place during the motion. Thus in 
contrast to Case (a) where «acceleration proportional to force» is the dominant 
mechanism, such descriptions would be expected to hold best when a > A. 

For uncharged nuclei in which the only electrical force is due to images, Brt- 
CARD writes the diffusion equation describing the ingoing flux over the surface of 
a sphere of radius r surrounding the nucleus: 


1 
(3) Nee E im EH (7) vn = Const. 
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r 


where m = concentration per cm? of the small ions, and 


F() | a ar | 
| 
r (2 . a)? 
With the boundary condition nq — 0 he solves the equation by graphical integration. 


Then 


Ana*d {dn 
r= 


No dr 
For ¢ > 3 x 16-* cm_his result is well represented by 
No — 4rad + Const. 


Tieeconscant — 0.54.4 10-%em>sec Vat the diffusion coefficient of the small 
ion is taken as 0.034 cm? sec. 

Thus for large nuclei the familiar form of 7) = 4zad results, when the correct- 
ion term becomes negligible. For a <3 X 10-8 em, yp varies more slowly than 


the first power of a; this however is a region where a < ) and the model is not 


expected to hold. 
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Case (c) a ~ 4: This is the case of most interest for a consideration of atmo- 
spheric nuclei which typically have a ~ 1 — 6 x 107® cm, viz. smaller and greater 
than A, the mean free path of small ions in air. It is also the region in which neither 
the collision nor diffusion-mobility models is expected to hold. 

The gap between Cases (a) and (b) can be bridged approximately by simply 
considering the volume surrounding a nucleus to be divided into two regions, an 
inner one where distortion of the individual trajectories is important and an outer 
one where the long-range motion of the ions into the inner region is well described 
by the diffusion-mobility model. The inner region clearly can only extend out 
from the surface of the nucleus a distance of about ). The ion concentration n 
at the boundary between the regions is less than n,, the average concentration 
because of the concentration gradient in the outer zone. Thus Equation (2) should 
be rewritten with the n,, factor in the integrand replaced by na,, where i’ is 
some distance of the order of . 

Using the diffusion Equation (3), one can estimate. nq $A" In the present ap- 
proximation the term F'(r) wn is negleeted in the outer region also the fact that 
n vanishes at a radius slightly greater than a because of image attraction. Thus, 


approximately, 
dn 
4 x dr? —— = const. 

dr P 
Hence: 

a n, 

Ue == OR (1 — =| 3 Nasa! = aa as 
r + afr’ 


Substituting ng., for n,, in the right-hand side Pe Equation (2) (but not in the 
left-hand side) one obtains 


)-—— 


a 1 oe! 
Ta ¢ (1 + | | 
2akT 


“lo 1 + afr’ i 


For small radii (< 107° em) this tends to the form of Equation (1); for large 


radii (> 10-5 cm) 7 No >+tA’ca. This last result suggests that the effective extent 
A’ of the inner region is easily determined by equating this asymptotic value to 
the known result for large nuclei 4zad. Thus 


kd 


which is certainly of the right order as the rough kinetic theory relation d — wee 
would then imply K’ = 4)/3. Thus Equation (4) becomes 


This form should be valid from the lowest values of a (Case a) up to radii of a few 
mean free paths, say 15 x 10-% em, beyond which the consideration of individual 
trajectories begins to lose meaning since an incident ion has only a small chance 
of pursuing an uninterrupted orbit up to and beyond the apse. 
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IW. Combination coefficient for charged and uncharged nuclei. 


The previous treatment of the intercombination of aerosol particles by No- 
LAN (4) has been recently modified and extended by KEEFE & NOLAN (in course of 
preparation). The coefficients for the combination of aerosol particles with each 
other are denoted by 8 with appropriate subscripts indicating the charge states of 
the combining nuclei — 0 for uncharged, | for positive charge, and 2 for negative 
charge. The equality found experimentally for positive and negative large ion 
mobilities leads to the identities 


Bis = Poo and Bir = Bas - 


The further simplifymg assumption made is that 


2 == ei 
710 = 700 


and this-is shown below to be justified by considering the diffusion equation for 
large nuclei when image charge effects are included. 

By analogy with Bricarp’s treatment for the ion-nucleus case the nucleus- 
nucleus equation can be written (c.f. Equation 3) 


kar? [D dN/dr -— F (r) WN] = Const. 


where N is the concentration of nuclei and now r refers to the relative coordinate 
and D and W are the relative diffusion coefficient and mobility respectively. As- 
suming the aerosol particles to be equal spheres of radius a and considering only 
the case of the capture of uncharged nuclei by those with charge < one has, setting 


(eW/Da = q) and r/a—x, 


dN 


A 
tome (5c) IN — 
where A is a constant. The solution of this equation is: 


: x : 
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where the image potential V (x) = ie F (x) dx. In contrast to the treatment of 
the ion-nucleus problem where it is adequate to treat the small ion as a point 
charge, neither V (x) nor F(x) for two finite spheres has a convenient algebraic 
form. Numerical values first obtained by Kevin (*°) are quoted by JEANS (°) 
and it was necessary to extend these calculations to more closely spaced intervals 
of x to evaluate accurately the expressions occurring here. Writing 


x 
1 eg’ (ged { 
INACG oa 4 e Sree ape nee 
one has by definition of the coeflicients : 
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‘The integrals I (co, q = 0) and I (co, q = q) were computed numerically from ta- 
bles of the potential and values of 2, /G99, the enhancement of the combination 
coefficients due to image attraction when the capturing nucleus is charged, are 
given in Table 1. 


TABLE 1 
i Sas Shoe Sees ie a etagihdl | oe aig am 2 | oe 
| q OA wh Oo 24) | 3.0 | 6.0 10 20 40 
| Radius(10-*em) | 11.5 | 5.8 | 2.9 >| 1.9 | 1.0 0.60 140.3- all Ora 
| B10/Bo0 | 1.008: 1.009 | 1.018 | 1.027 | 1.053 | 1.088 | 1.159 | 1.282 
|e So td he Sei SN Pe De ee Set ae Pee | ea ets st 
. WV e2 5-46_x 10- 
el == a ss = 
max 2 Da kTa a 


Thus in the range of size of atmospheric nuclei the combination rate is increased 
by between 1% and 3°% if one of the nuclei is charged. For the combination of 
uncharged nuclei with nuclei of charge fe the values of the radius in Table I need 
simply to be multiplied by f to construct the corresponding table. 
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UBER DIE BINDUNG DER AEROSOLTEILCHEN 
AUF DER OBERFLACHE DER WOLKENELEMENTE 


von J. PopzimeEk (*) 


Summary — The importance of STEFAN’s flow by collection of insoluble aerosol 
particles on the surface of the evaporating droplets by condensation has recently 
been emphasized mainly in connection with the possible wash-out mechanism in the 
atmosphere. A simple theory is deduced for the collection efficiency of insoluble par- 
ticles on droplets under the STEFAN’s force and a comparision is made with the 
binding of aerosol particles by BRrown’s motion and microturbulence of air flow. 
In general we must take in account the influence of STEFAN’s flow by calculating 
the wash-out efficiency. 


In der Wolkenphysik wird in erster Reihe die Frage nach der Entstehung von 
Wolkenelementen gestellt. Eine entscheidende Rolle spielt dabei die chemisch-phy- 
sikalische Natur der Kondensations- und Gefrierkerne. Durch diesen Keimbildungs- 
prozess kommen die chemischen Stoffe oder Staubteilchen in die Wolkenelemente. 
Der zweite viel ergiebigere Prozess, bei welchem die Aerosolteilchen an den Wol- 
kenelementen gebunden werden, ist die Koagulation. Im allgemeinen kommt es 
zu einer Koagulation zwischen Wolkentrépfchen und Aerosolteilchen unter dem 
Einfluss der Gravitationskrafte, der hydrodynamischen Krafte, der Krafte, welche 
mit der Brown’schen Bewegung oder mit der Mikroturbulenz der Luftstrémung 
zusammenhangen. Bei den elektrisch geladenen Teilchen wird die Koagulation 
durch elektrische Krafte unterstiitzt und bei den unléslichen Teilchen in der Nahe 
von Elementen an deren Oberflache sich die Phasenumwandlungen abspielen wird 
die Koagulation durch STEFAN’sche Strémung beeinflusst.. Dem letztgenannten 
Prozess wollen wir in dem kurzen Referat unsere Aufmerksamkeit widmen. 

STEFAN hat gezeigt, dass an der Oberflache des verdampfenden Tropfens 
eine hydrodynamische Strémung in der Richtung vom Tropfen in die umgebende 
Luft entstehen muss. Existenz dieser Strémung wird durch das Ausgleichen 
des Gesamtdruckes in der Grenzschicht um den Tropfen herum bedingt, denn der 
Wasserdampfgradient muss durch den Gradient des Partialdruckes der Luft aus- 


(*) Laboratorium fiir Meteorologie der CSAV, Hradec Kralove 8. 
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geglichen werden. Weil die Oberflache des Trépfchens fast keine Luftmolekile 
fesselt und die Luftmolekiile sich nicht auf der Oberflache auf die Dauer anhau- 
fen kénnen, entsteht dadurch die Luftstrémung vom Tropfen in die Umgebung. 
Im Falle der Kondensation des Wasserdampfes auf der Tropfenoberflache handelt 
sich um einen Vorgang, welcher in entgegengesetzter Richtung verlauft. Im all- 
gemeinen muss gelten: 

, dy’ 


ya=—Dzxo grad vy’ =—Dzo m5 
, 2 CT: 


wenn y die Dichte der trockenen Luft (g em~*), u die Geschwindigkeit der STEFAN’ 
schen Strémung (cm sec), Dyz,o den Diffusionskoeffizienten des Wasserdampfes 
in der Luft (em? sec!) und y'die Wasserdampfkonzentration (g cm~*) bedeuten. 
Auf ein Aerosolteilchen wirkt in der Nahe von einer Oberflache auf der eine Pha- 
senumwandlung stattfindet eine Kraft, welche durch folgende Formel ausge- 
driickt werden kann (}”): 

(NE The 


(1) f=— 6xyRxu = — 6znRcR«Du,o v 3 

Ay’ =7Y9 — Yo ist die Differenz der Wasserdampfkonzentration auf der 
Tropfenoberflache und in grosser Entfernung von ihr, 7 ist der Zahigkeitskoeffi- 
zient (g cm! sec~!), Rx, Rc sind die Radien des Tropfens und des Aerosolteilchens 
(cm), r ist die Entfernung von der Tropfenmitte (em). Diese Kraft wirkt nur auf 
die wasserunléslichen Teilchen, dagegen ein « polarisiertes » Trépfchen im Wasser- 
dampfdiffusionsfeld wird kaum diesem Einfluss unterworfen. 

Wir wollen nun den Einfluss von diesen STEFAN’schen Kraften auf den Koa- 
gulationsvorgang abschitzen und setzen einfachheitshalber voraus, dass dabei 
nur die Krafte, welche durch BRown’sche Bewegung und Sreran’sche Strémung 
bedingt sind, auf die Aerosolteilchen wirken. Im allgemeinen beschreibt diesen 


Fall die Gleichung 


on 
ot 
wo n die Konzentration der Aerosolteilchen, u die Geschwindigkeit der STEFAN’ 
schen Strémung, D den Diffusionskoeffizienten der Aerosolteilchen und A den 
LAPLACE’schen Operator darstellen. Um den Vorgang der Teilchenanlagerung an 
den Wolkentropfen grob abzuschatzen, geniigt es sich auf einen stationiren Fall 


in spharischen Koordinaten zu beschranken. Dann geht die Gleichung (2) in die 
Form iiber: 


(2) == — div (un) + A (Dn) 


d dn 
(3) —- (ep — — PBEn| =) 
dr 


wo r die Entfernung von Tropfenmitte, B die Beweglichkeit der Teilchen und F 
die Kraft, welche auf das Aerosolteilchen wirkt, sind. B kann man mit Hilfe einer 
allgemeineren Formel ausdriicken 

bRe 
of ). (6nRo). 


I l 
B (1 ee 1 
Cc Cc 


A = 1.50, | = 0.94 - 10-5cem (unter normalen Verhdltnissen in der Atmo- 
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sphare), Q = 0.29 und 6 = 1.25. Nach Integration der Gleichung (3) bekommt 
man 


tp 
(4) nr (D oe BF) SK as. 


Die Konstante auf der rechten Seite bedeutet eigentlich die Anzahl der Aerosol- 
teilchen, welche durch eine das Trépfchen umgebende Kugelflache an die Trépf- 
chenoberflache in der Zeiteinheit kommen. Die Konstante hat also dieselbe Bedeutung 
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Abb. 1 - Die Abhdngigheit der Kps- und Kp-Werte von Radien Rx und Re. 


wie eine Koagulationskonstante und man bezeichnet sie mit einem Index BS um 
anzudeuten, dass es sich bei diesem Vorgang um gleichzeitige Wirkung der Brown 
schen Bewegung und Staran’schen Strémung handelt. Die Gleichung (4) kann 
man unter folgenden Randbedingungen lésen 


n= Ty bei ries 10 


ig = 48) bei r= Rr + Re 
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und man erhalt 
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Abb. 2 - Die Abhdngigkeit der Ky-Werte von Radien Rx, Re und von dw/ dx. 


Aus der zweiten Randbedingung geht hervor 


27 (Dx + Deo) Ny 


(6) Kes a — a ‘3 
eo) -K+RG 
= CB 
| ; exp ( i ar) dr 
We A JE) 
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Die Kraft F lasst sich auf Grund der Gleichung (1) schreiben 
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Den Wasserdampfunterschied: tiber der Trépfchenoberflache und in grésserer Knt- 
fernung von ihr kann man im einfachsten Falle (Abwesenheit chemischer Stoffe 
im Trépfechen) mit Hilfe der THomson’schen Formel ausdriicken 


Vo Nee 26 1 


Yoo oyRpyT Rx 


10° \_— - 
10 10° 10% 10° 10° 10° R. [cr] 
Abb. 3 - Die Werte des Parameters ps7, Apr(s) fiir verschiedene Radien Rx, Re. 


wo o die Oberflachenspannung (72.6 erg cm), 9, die Wasserdichte (1.00 g em™*). 
R, die spezifische Gaskonstante des Wasserdampfes (4.615 - 10° erg g—! rad") 
und T gleich 293° K ist. Dann bekommt die Kraft F die Form 


L2q0D uy 0Y« Re 
jin = Dit 


Nach Kinsetzen in die Gleichung (6) und Integration wird 
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C= Vo,RyTD GnGl iy = i 
Nach dem Ausdruck (7) wurden die Werte fiir Koagulationskonstanten Kgs ausge- 
rechnet und ins Diagramm 1 mit den Werten Kz fir Rx = 1p, 10, 100u einge- 
tragen. Die Werte Kz entsprechen dem einfachen Falle der Anlagerung von Aero- 
solteilchen an den Trépfchen lediglich durch Brown’sche Bewegung. In diesem 
Falle gilt (°): 


(8) Kp = 27 (Dz + Dc) (Rz« + Ro) Bb. 


In Mehrheit der Falle hat das Korrektionsglied 


keine grosse Bedeutung. Die einzelnen Glieder des Korrektionsfaktors sind 


= Ree R = Dea De a : 
Ree pe A, pa \/ ok +a: oo Vkeet. 


3kT 
—— 
m 
(kK ist die BourzMann’sche Konstante und m die Masse des Teilchens mit der Dichte 
3 gem), und 6 hangt mit dem Nachlauf des Aerosolteilchens J, durch folgende 
Beziehung zusammen 


wel 


2 


Slee 


Das Vergleichen der Koagulationskoeffizienten Kgs und Kz auf dem Bilde | 
bestatigt die Wichtigkeit der STEFAN’schen Strémung bei der Bindung der unlés- 
lichen Aerosolteilchen auf der Oberflache der Wolkenelemente. Die Kegs-Kurven 
haben in einem grésseren Bereich der Radien Rc fast denselben Verlauf. Nur 
bei den gréssten Tropfen als Kollektoren (Rx = 100) zeigt sich eine Erhéhung, 
welche sich durch die Wirkung des Ausdruckes [exp (— a Rc/Rx + Rc) — 1) in 
der Gleichung (7) erklaren lasst. Mit grésseren Werten von Rc sinken die Kgs-Werte 
von der Gréssenordnung 10-8 auf 10-5 und nach Uberschreitung eines Minimums 
steigen sie wieder allmahlich an. Aus dem Bilde 1 sind weiter die Vorteile der Ver- 
wendung von fein dispergierten Aerosolen ersichtlich; man muss aber auf der an- 
deren Seite mit den grossen Verdampfungsgeschwindigkeiten bei den kleinsten 
Trépfehen rechnen. 

Die Koagulation in den Wolken kann weiter durch die Mikroturbulenz der 
Luftstrémung verursacht werden. Sie wird durch den horizontalen Gradient der 
Aufstiegsgeschwindigkeit dw/dx bedingt [siehe (4)]. In diesem einfachsten Falle 


Sab Te = 


kann man diesen Vorgang durch folgende Formel fiir K 7 ausdriicken 


(9) Kr = piisade (Rx + Rc). 
3 Che 

Die Werte Kr fiir die Tropfenradien Rx = 1p, 10 yu, 100u und zwei Gradienten 
dw/dx = 1 sec! und 10 sec"! haben wir als Funktion der Veranderlichen Rc in 
das Bild 2 eigentragen. Fiir die kleineren Werte von Rc zeichnen sich die Kurven 
durch einen waagerechten Verlauf aus, weil der Wert von Rx um einige Gréssenord- 
nungen den Wert von Rc itbertrifft. Bei den gréssten Gradienten dw/dx = 10 
sec! und grisseren Rc sind die Werte fiir Kr vergleichbar mit denen fiir Kgs 
(z. B. 10-* cm? sec) und fiir noch griéssere Rx und Rc ibertreffen sie sie. 

Von den anderen Vorgangen, durch welche die Aerosolteilchen an den Wol- 
kenelementen gebunden werden, kénnen wir die Koagulation, welche durch elek- 
trostatische Krifte bedingt wird, und die hydrodynamische Koagulation nennen. 
Den zweiten Vorgang brauchen wir nicht naher zu beschreiben, weil er, unseres Ach- 
tens nach, nicht viel zur Bindung der Aerosolteilchen an den Wolkentrépfchen 
beitragt. Die elektrostatische Koagulation kann man auf dieselbe Weise lésen wie 
die Koagulation durch Brown’sche Bewegung und Sreran’sche Strémung. Wenn 
man in erster Annaherung nur die CouLoms’schen Krafte in Erwagung zieht und 
die Induktionskrafte vernachlassigt, bekommt man fiir die Koagulationskonstante (°) 


=31 
(10-a) K 2x (Dx + De) | | : } 
i A = 270 4 1) ——— > | EX : 2 
E Ie Se BX. D 9192 p Rr ks D 1192 


wenn sich zwei Elemente mit demselben Ladungsvorzeichen begegnen, 


-—1 
(10-b) Kop = 2 (Die De) Z F a i ) 
- 7 == 20 K+ — qq. | 1 — ex — 
E I oD Nn P the Dp 2) 
bei Ladungen mit verschiedenen Vorzeichen qj, qo. 

Wenn man sich einen solchen Mechanismus in der freien Atmosphare, wo die 
verschieden geladenen Aecrosolteilchen fast im Gleichgewicht stehen, vorstellt, kann 
man behaupten, dass er keine entscheidende Rolle bei der Bindung von Aerosolteil- 
chen an den Wolkenelementen spielen wird. 

Am besten kann man den ganzen Vorgang der Bindung von Aerosolteilchen 
durch Brown’sche Bewegung, durch SrEFAn’sche Strémung und Mikroturbulenz 
der Luftstrémung verwerten, wenn man einen Parameter A einfiihrt (*), welcher 
diejenige Zeit bezeichnet, in der der | je-te Teil der Gesamtkonzentration von Aero- 
solteilchen an der Oberflache der Tropfen gebunden wird. Die Zeitabnahme der 
Konzentration der Aerosolteilchen beschreibt die Gleichung 

-(Kgs+Kr)nxt 
(11) ke, == UXohyE : 
wo nes ncy die Konzentrationen von Aerosolteilchen zur Zeit t und t = 0 sind. 
nx ist die Konzentration der Kollektortropfen. 4 wird dann durch die Beziehung 


gegeben 
(12) 


i 
~ (Kas + Kr) nk 
Wenn man folgende Werte wahlt: ng = 100 cm-*, dw/ax = 1 sec +, bekommt 
man die Abhangigkeit (Kzs + Kr) von Rc fir die Rx =1p, 10y, 100p. Die 
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Ergebnisse sind in Form von einer Kurvenschar in das Bild 3 eingetragen. Wieder 
wird die Wichtigkeit der StEFAN’schen Strémung fiir die Anlagerungsprozesse von 
unléslichen Aerosolteilchen bestatigt. Besonders bei kleineren Trépfchen nimmt 
man an, dass im Laufe von | Stunde schon der 1/e-te Teil der urspriinglichen Kon- 
zentration der Aerosolteilchen an den Wolkenelementen gebunden werden kann. 
Wenn man nicht die Existenz der STEFrAN’schen Strémung voraussetzte, miisste 
dieser Vorgang Tausende von Stunden dauern. Um diesen hohen Wirkungsgrad 
des Bindungs- oder Reinigungsprozesses zu erreichen ist es notwendig, dass standig 
Wasserdampf an den Wolkenelementen kondensiert. Im Falle der Verdampfung. 
kénnen wir im Gegenteil eine Bremsung des Anlagerungsprozesses von unlislichen 
Teilchen an der Oberflache der Wolkenelemente erwarten. Auf diese Weise wird 
uns ein wichtiges Mittel gegeben, die Impfstoffe in den Wolken wirtschaftlich zu 
zerstauben oder die durch radioaktive Schwebstoffe verseuchte Atmosphare zu 
reinigen. 
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Diskussion 
LASSEN: Kénnen Sie ein paar Zahlen nennen? 


Popzimek: Fiir eine Konzentration von 100 em-3 Wolkentrépfehen von 10 u 
Radius und 1y Aerosol-Radius sinkt die e-Wertszeit der Anlagerung von 
108 sec auf 10° see. 


PREINING: Ein Teilchen in einem Konzentrationsgefalle erfahrt eine Kraft (mo- 
lekular kinetisch). Wurde diese bei der Ableitung beriicksichtigt? 


K. H. Scumirr: Stetter (s. Staub, 20, 1960, 244) hat unter Annahme eines Riick- 

stromes der Molekiile des Tragergases von feucht nach trocken eine Formel 
fiir die Geschwindigkeit von Aerosolteilchen im diffundierenden Wasserdampf 
angegeben, die mit der Beziehung fiir die Stefan’sche Geschwindigkeit und 
die Teilchen identisch ist. 
Weiterhin haben Waldmann (Z.f. Naturforsch., 14-a, 1959, 589) und Schmitt 
(Z.f. Naturforsch., 15-a, 1960, 843; 16-a, 1961, 144) auf Grund gaskinetischer 
Betrachtungen eine Formel fir die Geschwindigkeit von Aerosolteilchen in 
diffundierendem Wasserdampf hergeleitet und auch experimentell besta- 
tigt, die bis auf einen Faktor, der ye nach Wasserdampfgehalt der Luft zwi- 
schen 0.8 und | betragt, mit derjenigen fiir die Stefan’sche Geschwindigkeit 
iibereinstimmt. 


GRANULONEBULOMETRE PHOTOELECTRIQUE 


par M. DELONCLE (*) 


Résumé — On décrit une méthode qui permet de connaitre rapidement les dimen- 
sions des gouttes composant un brouillard naturel ou artificiel, ainsi que leur répar- 
tition, et qui peut étre étendue au domaine des fines particules telles que brumes 
et noyaux de condensation. Cette méthode, basée sur la mesure photoélectrique de 
la lumiére diffusée par les gouttes individuelles libres en suspension dans lair, pré- 
sente ainsi avantage de permettre leur observation sans modifier leur état. 


Summary — A rapid method is described for finding the sizes of drops 
between 0.3 and 100 uw diameter, such as occur in fog and mist, which can be ex- 
tended to the study of haze and large condensation nuclei. It is based upon pho- 
toelectric measurement of the light scattered by individual particles and has the 
advantage of allowing them to remain freely suspended in air during observation. 


Au cours d’un précédent travail éffectué en collaboration avec J. Bricarp 
et G. ISRAEL, nous avons indiqué le principe du granulonébulometre photo- 
électrique (1). 

Basé sur l’étude optique et photoélectrique individuelle des gouttelettes qui 
composent un brouillard naturel ou artificiel, il permet de connaitre rapidement les 
dimensions de ces gouttes, ainsi que leur répartition. Son double intérét réside d’une 
part dans la rapidité d’obtention des résultats, d’autre part dans le fait qu il ne 
modifie pas l’état des gouttes d’eau observées. En effet, les gouttes restent libres. 
en suspension dans l’air pendant toute la durée de la granulométrie. 

Le dispositif expérimental comprend une source S; c’est une lampe HBO 200 
alimentée en courant continu par un redresseur dont la modulation résiduelle en 
tension est inférieure a 3°/, de la composante continue, et dont l’alimentation est 
elle-méme stabilisée. 

Le montage optique comporte une lentille plan-parabolique L qui forme l'image 
de la source S sur la premiére lentille L’ d’un condenseur d’ouverture 64° corrigé 
des aberrations chromatique et des sphéricité. Ce condenseur forme Vimage I 
d’un diaphragme rectangulaire D vertical placé derriére L. Une lentille divergente 
2 placée devant le condenseur permet de réduire la distance SI. Grace a ce montage, 
l'image I est éclairée de maniere approximativement uniforme (Fig. Lys 


(*) Laboratoire de Physique des Nuages et d’Electricité Atmosphérique, Faculté 
des Sciences de Paris, 3 Boulevard Pasteur, Paris-X Ve. 
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Cette image | est située au centre du champ du microscope (observation dont 
l'axe est perpendiculaire 4 la direction SI. Les gouttes libres, en suspension dans 
l’air, sont aspirées par un ventilateur, de maniére 4 ce que leurs inajectortes traver- 
sent l'image I suivant une direction 4 45° de SI, dans des plans paralléles a celui 
qui est défini par SI et l’axe du microscope. 


Echelle de 
comptage 


Densité optique 


Fig. 1 - Schéma de principe de l'appareil. 


La lumiére diffusée a 90° par chaque gouttelette qui traverse J, d’abord recue 
par le microscope, est envoyée sur un photomultiplicateur 51 AVP, A l’aide d’un 
dispositif optique qui conjugue la pupille de Vobjectif du microscope avec la photo- 
cathode. Ce systéme classique permet d’éclairer uniformément la totalité de la 
surface utile de ia photocathode, quelle que soit la position de la goutte dans le 
champ du microscope. La lentille 2’ sert uniquement a diminuer la distance 
objectif-photocathode. Afin de réduire l’encombrement, le photomultiplicateur 
est situé au-dessus du microscope, d’ou la nécessité des deux miroirs M et M’. 

On dispose de plusieurs réglages; la lampe peut étre déplacée dans trois direc- 
tions (en hauteur, suivant la dirction de la lumiére incidente, et suivant la direction 
perpendiculaire aux deux autres). Hl est également possible de jouer sur la hauteur 
du condenseur et sur sa distance a la source. 

Le signal obtenu a la sortie du photomultiplicateur est repris par un amplifi- 
cateur proportionnel dont la bande passante a été calculée de maniére a correspon- 
dre au temps de montée des impulsions étudiées. Un dispositif & contre-réaction 
a diodes évite les surcharges dues aux impulsions saturantes. A la sortie de V’ampli- 
ficateur, les impulsions sont envoyées sur un sélecteur d’amplitudes. Le seuil de 
descrimination est réglable de 0 a 100 volts, et la largeur du canal de 0 a 10 volts. 
Les impulsions négatives de 15 volts d’amplitude et de 2 usec de durée délivrées 
par le sélecteur sont recues par une échelle de comptage (Fig. 1). 

Kn utilisant comme détecteur un oscilloscope branché a la sortie du photo- 
multiplicateur, on a pu déterminer les dimensions du volume éclairé dans lequel 
on peut admettre que le flux diffusé par une goutte donnée est constant a 5% prés, 
quelle que soit la position de la goutte. 


a i batee 


On a trouvé les valeurs suivantes: 


460 uw suivant la direction de la lumiére incidente; 
250 u suivant axe du microscope; 


810 suivant la direction perpendiculaire aux deux précédentes. 


Pour procéder a cette étude de l'image I, on déplace dans le champ de l’appa- 
reil, une gouttelette constituée par de l'eau renfermant une trés légéere proportion 
de glycérine de maniére a la rendre stable, et fixée sur un fil d’araignée. La posi- 
tion de la goutte est repérée 4 Vaide d’un micrométre. La détermination suivant 
Vaxe du microscope s’éffectue en projetant l'image que donne de la goutte un se- 
cond microscope dont l’axe optique est orienté suivant SI; si Poculaire de ce se- 
cond microscope est muni d’un micrométre, il est facile de déterminer la position 
de la goutte dans le champ. 

La partie utilisable de image J est définie d’une part, par un diaphragme d 


convenablement placé dans le microscope, d’autre part par la profondeur de champ 
du microscope. 


2) ay, 
O75, 


Amplitude du Signal « 
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Diamétre des gouttes, en y. 


Fig. 2 - Courbe d’étalonnage. 


Pour travailler toujours dans les mémes conditions, c’est-a-dire pour avoir 
des résultats reproductibles, on dispose d’un diffuseur-type (petit fil métallique, 
que l’on peut a volonté amener dans le champ, et qui donne un signal connu et pris 
pour référence). ect 

L’étude expérimentale des variations de l’intensité lumineuse diffusée par une 


goutte en fonction de ses dimensions, a permis de tracer la courbe d’étalonnage 
de Vappareil: Saree fj (dz)s (Fig: 2). En accord avec la théorie de WrENER, le signal 
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varie comme le carré du rayon de la goutte (1), du moins jusque d i 6 u. Pour 
des diamétres plus faibles, inférieurs ou égaux a dix fois la longueur d’onde, il y a 
un décollement et l’on doit faire intervenir la théorie de Mix dont les résultats ont 
été calculés par PENNDORF; on peut ainsi tracer une courbe d’étalonnage Bas 
que pour les trés petites gouttes. A titre d’indication, dans nos conditions d expe 
rience, le flux diffusé par une goutte de diamétre 0.13 u correspond a 1 - 10 

lumens regus par la photocathode. Une goutte de cette dimension serait perce 
si ’on n’était pas géné par la lumiére parasite diffusée par les poussiéres de l’air. 


50 


Fréquence des gouttes, en %/o 


— a 

OF SAMESY A2> 167 (204 oa SOs eso 
Diamétre des gouttes, en p 
Fig. 3 - Comparaison avee le cascade impactor. 


On s’est assuré par un montage en lumiére modulée, que dans la limite des vi- 
tesses de passage des gouttes dans le champ de Pappareil, les amplitudes mesurées 
sur loscilloscope correspondent bien aux maxima des signaux envoyés par les gout- 
tes, et qu’elles ne sont pas altérées par l’ensemble de comptage. Pour cela, on forme 
Vimage de la source S sur un disque tournant portant une encoche; cette image 
est ensuite reprise par un condenseur qui en donne une seconde image sur un pe- 
tit diffuseur placé au centre du champ du granulonébulométre. On fait -varier 
la vitesse de rotation du disque, et on mesure Pamplitude du signal. On constate 


9 P o Rae 2 
qu'elle reste constante dans le domaine de fréquences correspondant aux vitesses 
de passage des gouttes, et que le nombre enregistré par l’échelle de comptage cor- 
respond bien a celui des impulsions réellement envoyées. 
Suivant le domaine de dimensions des gouttes étudiées, on place devant la 
photocathode, une densité optique calculée de maniére a rester dans la région de 
linéarité de P. M., et ceci pour tout le spectre. 
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Diametre des gouttes, en yu 


Fig. 4 - Exemples de résultats. 


Il peut arriver que plusieurs gouttes se trouvent ensemble dans le champ. 
Elles sont alors enregistrées simultanément, donnant ainsi un seul signal somme 
des signaux élémentaires, et se comportent comme une goutte unique beaucoup 
plus grosse. I] est intéressant de calculer la probabilité avec laquelle cette éven- 
tualité peut se produire. Le calcul montre, étant donné les caractéristiques du champ 
de Pappareil, que la probabilité d’avoir simultanément deux gouttes dans le champ 
est 22 fois plus faible que celle d’en avoir une seule, et que celle d’en avoir trois est 


elise 


encore 32 fois plus faible que la précédente, pour un brouillard de densité 1000 


gouttes par cm?. 


Il peut arriver qu'une goutte soit partiellement occultée par le diaphragme 
de champ; elle donne alors un signal plus faible qu’il ne serait normal, et va étre 
comptée comme une goutte plus petite. Une correction est nécessaire et peut étre 
représentée par la relation: 


(of eae = Ne 2d 
GIN = live Grea Lyi 


k=i+1 


ou d est le diamétre de la plus petite goutte détectable contenue dans le brouillard, 
Ila largeur du champ, S sa surface, n le nombre d’intervalles de la statistique des 
gouttes, et C; la correction a apporter au nombre NV; de gouttes de l’intervalle i. 

L’appareil a été expérimenté dans la chambre a brouillard de Bellevue (7)5 
quelques résultats comparés 4 ceux donnés par un cascade impactor, sont repré- 
sentés sur la Fig. 3. En trait plein, on voit la courbe directement obtenue avec le 
granulonébulométre, en pointillé la méme courbe aprés correction, et enfin la courbe 
donnée par le cascade impactor. Dans cette granulométrie, la correction de bords 
n’a pas dépassé 10° pour les plus petites gouttes. 


Direction d'aspiration 


des gouttes 


Fig. 5 - Mesure de la vitesse des particules. 
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Ainsi, on peut en quelques minutes, connaitre la composition granulométri- 
que d’un brouillard. La Fig. 4 montre des granulométries de brouillards d’eau, 
d’alcool et de teepol; la vaporisation étant faite dans les mémes conditions (méme 
aéroliseur, méme température, méme pression, méme vitesse de passage des gout- 
tes). Le choix de ces liquides met en évidence V’action de l’évaporation et de la 
tension superficielle sur la granulométrie des brouillards correspondants. Les 
plus grosses gouttes qu’ils contiennent ayant des diamétres inférieurs 4 7p, la 
théorie de WIENER n’est plus valable et il est indispensable de se reporter aux 
tables de PENNDORF pour s’assurer que l’influence de la différence d’indices sur Vin- 
tensité diffusée, est négligeable. 

Jusqu’ici, on n’a obtenu que des granulométries relatives; pour établir des 
granulométries en valeurs absolues, c’est-a-dire pour connaitre le nombre et la ré- 
partition en dimension des particules par unité de volume, il suffit de mesurer, par 
une méthode optique (*), la vitesse de passage des gouttes dans le champ de l’ap- 
pareil. Un second microscope muni d’un miroir tournant et d’un miroir fixe, per- 
met de viser a 45° du faisceau incident, le champ du granulonébulométre (Fig. 5). 
On ajuste la vitesse du miroir tournant de maniére a ce que les particules semblent 
jmmobilisées dans le champ. Il suffit alors de mesurer la vitesse de rotation du 
miroir avec un stroboscope de poche (stroboret). Cette vitesse est reliée par une 
relation simple dépendant des caractéristiques du second microscope, a la vitesse 
des particules. 

Avec ce dispositif, les plus petites gouttes détectables et mesurables ont un 
diamétre de l’ordre de 0.3 u. Pour abaisser le seuil de détection et éliminer le bruit 
de fond du photomultiplicateur, on réalise actuellement un montage a coincidences. 
Le flux diffusé par chaque particule (noyau de condensation par exemple) est 
envoyé simultanément dans deux microscopes munis de photomultiplicateurs et 
placés symétriquement 4 90° du faisceau lumineux incident. Les impulsions obte- 
nues a la sortie des P. M. traversent un circuit A coincidences et sont enregistrées 
par un ensemble de comptage. 

Les particules détectables par cette méthode auraient des diamétres de l’or- 


dre de 0.05 wu. 
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Discussion 
Dessens: Dans le travail de Findeisen, celui-ci tenait compte des gouttes 
situées en deca et au-dela de la profondeur du champ de mise au point. 
M.elle Deloncle n’est-elle pas génée par cette difficulté ? 


Popzimek (Frage): Ob nicht die Gefahr besteht, da®B die Trépfehen nicht re- 
prasentativ gemessen werden kénnen, wenn sie nicht im Brennpunkt des 
optischen Systems liegen (Findeisen) ? 


DELONCLE (Antwort): Nein, denn wir haben den Beobachtungsraum so_ be- 
grenzt, dal} die reflektierte Strahlung im Bereiche von 5% Fehlern konstant 
bleibt fiir jede Lage der untersuchten Trépfehen. Durch eine Folie, welche 
sich im Beobachtungsfeld des Mikroskopes befindet, wird der Beobachtungs- 
zeitraum senkrecht zur optischen Achse des Mikroskopes nach hinten begrenzt. 


DROP DIMENSIONS IN Cb-CLOUDS AND GENERAL 
METEOROLOGICAL CIRCUMSTANCES 


by F. H. Scumipt (*) 


Summary — During test flights over the North Sea with the Fokker Friendship 
several cloud spectra have been determined. Seven of them, related to cumulonimbus 
clouds show that the width of the droplet spectrum can be related to the speed of sur- 
face wind. The high correlations cannot be explained completely by the fact that ma- 
rine condensation nuclei tend to grow with increasing wind. Obviously increased tur- 
bulence also plays a role. 


1. Introduction — During the period from 30 December 1957 to 6 March 
1958 a number of test flights was made by the Netherlands National Aeronautic 
Laboratory (N.L.L.) with an aircraft of the type Fokker Friendship in order to 
investigate its behaviour during icing conditions. Most of the flights were perfor- 
med over the North Sea, north to northwest of Den Helder (52°58’ N; 04°45’ E). 
Apart from other instruments a droplet sampler as described in (') was used to 
collect samples of the cloud particles during icing conditions. 

The cloud droplets were caught on a flat glass slide covered with a thin film 
of oil consisting of a mixture of Shell Dentax 250 and 5% additive 185, this mixture 
having satisfactory droplet retaining characteristics. The slides were placed per- 
pendicular to the airstream and exposed during 0.027 seconds. 

The exposed slides were photographed almost immediately, the camera per- 
mitting a resolution of approximately 2 yu. 

The negatives were projected resulting in a total linear magnification of 400 
times and measured according to the diameter classes dj = 5 + 2.5; 10 + 2.5; 
15 + 2.5...u. The number of drops contained in each class is measured per unit 
projected area of 29.8 cm®. Counting was continued up to about 200 drops so that 
it had to be extended over a certain number of unit areas, this number varying 
from case to case. This procedure was similar to the one used by Bice & ABEL (=): 
Consequently the total air volume that was investigated and that can be computed 
from the total number of unit areas measured, the true air speed and the time of 
exposure of each slide varies strongly from one case to the other so that the relia- 
bility of the various samples that have been counted differs accordingly. 

The counting results have been corrected for the catch efficiency, E: 


TABLE I - Catch efficiency for different dropsize. 


(*) Kon. Nederl. Meteorologisch Instituut, De Bilt. 


ean a= 


These values of E have been computed by Mr. Wittekens of the N.L.L. in aceord- 
ance with Naca TN 3658 (8) and are given as mean values over the catch area. Count- 
ing always started at the large diameter end of the spectrum; as a consequence of 
the small catch efficiency for droplets of small diameter the opposite side of the 
spectrum is rather uncertain. 

Fourteen flighs have been made in total, 7 of these in cumulonimbus clouds, 
the others in various cloud types, difficult to determine afterwards in some cases. 

In the following the results of the measurements made during the flights in 
the cumulonimhbi will be considered in some detail. 


2. Results of drop measurements in cumulonimbi — Table II gives a survey of 
some of the drop measurements performed during the 7 flights referred to before. 


TaBLE II - Results of measurements of drop spectra. 
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The various columns contain the following information : 


flight number according to N.L.L.; 
date; 


airmass; 
estimated surface wind direction in degrees and wind speed v in knots; 


height of cloud base in feet; 

mean height of flight above cloud base in feet, deviations from the mean 
being 1000 ft at most; 

7 temperature in °C at flight level: 


Dub whd re 
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8  gustiness during flight in cloud according to subjective scale: light, 

moderate, severe; 

9 air volume measured in cm 

10 mean value of diameter, d, for drops with diameter up to 82.5; 

11 mean number of drops with diameter between 2.5 y and 82.5 y per em?: 

12 water content according to drop measurements up to 82.5 in g/m?: 

13,14 diameter at 25% and 50% of the total drop number counted from the 
the upper end of the spectrum respectively; | 

15, 16, 17 spectral width in » contained between 0.1% and 50%, 20% and 5% 
of the total droplet number, w;5, Wa) and w;, respectively. (All percenta- 

ges measured from the — due to the variation. with droplet diameter 

of catch efficiency most reliable — large diameter end of the spectrum): 

18 n, number of droplets with d > 47.5 per cm?; 

19 G59, standard deviation of w,;) in y measured from different slides during 

the various flights. 

From a survey of Table II it appears that there exist important differences 
between the microstructures of the clouds during the 7 showery situations that 
have been investigated. These differences pertain to: 

a) mean droplet diameter (column 10); 

b) droplet concentration (column 11); 

c) water content (column 12); 

d) the third quartile and median diameter (columns 13 and 14); 

e) width of the large diameter end of the spectrum (columns 15, 16 and 17): 
f) number per cm? of drops with d > 47.5 (column 18). 

It will be tried to find a connection between the synoptic situation during 
each flight and the microstructure as revealed by the observations. 


3. 
? 


3. Relation between macro- and micro-characteristics —- Of the characteristic 
quantities describing the physical structure of the clouds that were mentioned at 
the end of the foregoing section, e) the widths of the large diameter end of the spec- 
trum deserve the greatest attention. 

Variations in mean drop diameter are relatively small and not very important 
as a°cloud characteristic. 

Droplet concentration depends for one part on the unknown vertical speeds 
in the cloud and the supersaturation obtained thereby, for the other on the origin 
of the air mass (*). Although in all cases the clouds had developed in maritime air, 
it is not improbable that the large droplet concentration found during flight 564, 
the only one above the city of Amsterdam, is due to industrial nuclei. This is, ho- 
wever, the only case in which industrial nuclei may have played a role. 

The values of the water content have been computed from the number of drops 
with d <82.5u and are not representative in every case, therefore. Besides, va- 
riations are small again. 

25 and 50% drop diameters, measured from the large diameter end of the 
spectrum, clearly show variations, the largest value being a little more than twice 
the smallest one. They seem not to be correlated with the macro-meteorological 
quantities such as air mass, wind velocity, temperature and height above cloud 
base, however. 

The numbers given in columns 15, 16 and 17 show large variations, between 
73.5 p and 20.0 u, between 63.5 u and 11.0 u and between 57.0 u. and 5.5 u, respecti- 
vely. They characterize the large diameter end of the drop spectra. 


Lay 


Fig. 1 represents these spectra (again up to a maximum diameter of 82.5 w) 
drawn on normal probability paper for the seven cumulonimbus flights. The va- 
riations can be observed clearly. 

Comparing the values of columns 15, 6 and 17 of table II with the macro- 
meteorological data in columns 3 to 8 inclusive, it appeared that the former are 
strongly connected with the wind speed above the relevant area of the North Sea 
given in column 4. This can be observed in a qualitative way from Fig. 1 where the 
wind speeds have been inserted between brackets. 
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Fig. 1 - Droplet diameter spectrum measured during seven flights in Cb. Between brackets 
the average surface wind speed during each flight in knots. 


Fig. 2 shows that there exists an almost linear relationship between the width 
of the large diameter end of the spectra according to the present definition and the 
wind speed. The three regression equations read 


Weg = 2.0 0) 4 4. 


i, = A 3.4. 


The three correlation coeflicients amount to 0.98, 0.99 and 0.97, respectively. 
These values are in excess of the 1% level of significance, being 0.874 for a sample 
of 7 cases. bok 

There might exist some doubt with respect to the meteorological independency 
of the results of flights 560 and 561 on the 17th and the 18th of February. Combining 


the results of both flights or omitting one of them leads to the same regression 
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equations and to correlation coefficients of the same magnitude, again significant 


for the 1% level. 


4. Possible cause of the relation between wind speed and droplet spectrum — Two 
possible causes of the relation found between wind speed and cloud spectra may 
be mentioned. 

In the first place increasing wind speed will probably result in an increase of 
the number of large maritime condensation nuclei, connected with a shift towards 
larger cloud drop diameters (°-°) since as a rule larger nuclei would result in larger 
cloud drops. 
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Fig. 2 - Spectral width as a function of surface wind speed. The squares give the number 
of droplets with a diameter between 47.5 yu and 82.5 u as a function of surface wind speed. 


In order to find some more evidence for the influence of this mechanism the 
total number, n, of cloud droplets with diameters between 47.5 and 82.5 wu have 
been determined as a function of wind speed at sea level. The results are given in 
column 18 of Table IT and by the squares in Fig. 2. The correlation between n 
and the wind speed amounts to 0.72, just below the 5% significance level, 0.754. 

Although this result does not prove that this effect does not play a role, it 
seems to be necessary to introduce a second mechanism in order to explain the large 
correlation coefficients between W59, Way and w; on one hand and v on the other. 

It looks as if this mechanism must be connected with small-scale turbulence 
that is not of necessity detected by airplanes (see column 8 of Table IT). It may be 
assumed that this turbulence is stimulated at least in the lowest few thousand feet 
by higher values of surface wind speed. 
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It cannot be deduced from the observations which of the effects of turbulence, 
mentioned in literature (‘), is responsible for the increase of spectral width. 

From the measurements of the individual slides it appears that there are large 
variations within the Cb-clouds. Column 19 gives the standard deviation of ws, 
for each flight computed from the exposed slides, varying in number between 4 
and 19 (except for flight 527 during which only one slide has been exposed). It 
can be seen from these standard deviations that the Cb-clouds are rather inhomo- 
geneous with respect to cloud spectrum. This could be due to variations in small- 
scale ascending currents leading to differences in the number of large sea salt na- 
clei as well as to differences in supersaturation according to Howe t (8). Stronger 
microturbulence between ascending currents with different vertical velocity could 
also lead to locally increased coalescence (°°) and subsequent increased droplet 
growth. 
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Discussion 


TRAPPENBERG: Wurden Kristalle gefunden? 
Wurde die MeBmethcde von Prof. Diem benutzt? 
In welcher Hihe ither der Wolkenbasis wurde gemessen? 
Bei den Messungen unseres Instituts ergab sich immer wieder eime Abhangig- 
keit der Tropfenspektren von der Hohe in der Wolke. Basis und Gipfel der 
Wolke unterscheiden sich deutlich. 
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Hat es aus den Wolken geregnet? Bei unseren Messungen ergab sich ein ein- 
deutiger Zusammenhang zwischen Spektrenbereichen und _ Niederschlag. 
Thre Spektren gehen bis 80 u. Diese Durchmesser haben wir bis heute nur bei 
Tropfen gefunden, die aus geschmolzenen Kristallen entstanden sind. Aller- 
dings diirften diese bei Temperaturen bis — 10° C sehr selten sein. 


F. H. Scumipr (Answer): Nur wenige Kristalle wurden gefunden. Regen hat es 
meistens gegeben. Es gibt itberhaupt keine signifikante Relation zwischen 
Héhe tber Wolkenbasis und Spektren. Siehe dazu Tabelle III. Ubrigens 


gibt es viele Messungen, wobei Tropfen bis 100u und gréssere gefunden wurden. 


TRANSFERT VERTICAL D’AEROSOLS PAR 
CONVECTION ARTIFICIELLE 


par Henri Dessens (*) 


Résumé — Cette bréve communication est simplement destinée a faire con- 
naitre le début d’expériences de convection artificielle en atmosphére libre. Entre 
autres études, ces expériences comprennent des recherches: 


a) sur le transfert en altitude d’aérosols, naturels ou artificiels, primitive- 
ment localisés dans les couches atmosphériques voisines du sol; 


b) sur la condensation au voisinage de la base des nuages convectifs. 

Le dispositif excitant la convection, appelé météotron, est installé sur le plateau 
de Lannemezan, au Nord des Pyrénées. Il comprend actuellement 100 brialeurs 
a allumage automatique alimentés en gaz-oil sous pression; la consommation totale 
peut atteindre | tonne de gaz-oil par minute, ce qui donne une puissance thermi- 
que de Vordre de 0.7 million de kW (2). 

Des cumulus artificiels sont obtenus, dans des conditions météorologiques fa- 
vorables, avec seulement 5 mn de fonctionnement du météotron. Le fait de dispo- 
ser de cumulus formés a l’instant et au lieu choisis facilite ’exploration verticale 
3 aide de fusées dont la téte est munie d’un capteur de gouttelettes (S. GoDARD). 
Nous espérons préciser ainsi le processus de croissance des noyaux de condensation 
au voisinage de la base du cumulus. 

Quant au transfert d’aérosols, il n’est pas exclu que, dans certaines situations 
orageuses, il puisse étre développé du sol jusqu’a la stratosphere. 


Summary — This short communication is merely destined to let know the 
beginning of artificial convection experiments in free atmosphere. Among other 
these experiments include researches: 

a) on transfer aloft of natural or artificial aerosols firstly localized in the 
atmospheric layers near the ground; 
b) on the condensation process near the basis of convective clouds. 
The apparatus exciting the convection, called meteotron, is settled on the 
lateau of Lannemezan, North of the Pyrenées. It includes now 100 burners con- 
nected to the central post by tubes, these 100 burners situated on a circle of appro- 
ximately 250 m in diameter. Each burner will burn 600 kg of fuel oil per hour 


(*) Observatoire du Puy de Dome, Clermont-Ferrand (France). 
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so that the total consumption will be of the order of one ton of fuel oil per minute 
in the whole system (?). 

Artifical cumulus are obtained in favourable meteorological conditions with 
only 5 minutes of working of the meteotron. 

The fact of disposing of cumulus formed in the moment and in the place choo- 
sed makes easy the vertical exploration with the help of rockets, the head of which 
is provided with an impactor of droplets (S. Goparp). We hope thus precise the 
process of condensation nuclei growth near the cumulus basis. 

As to the transfer of aerosols, it is not excluded that, in certain very convective 
situations, it can be developed from the ground to the stratosphere. 
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RELATION ENTRE LE POUVOIR GLACOGENE 
ET LA TRANSPARENCE DE L’AIR 


par G. SoULAGE (*) 


Résumé — Sauf au voisinage immédiat de quelques sources de noyaux glagogenes, 
le réle de ces noyaux dans l’absorption de la lumiére est toujours trés faible parce qu’ils 
sont peu nombreux. Cependant, il peut exister une relation de proportionnalité entre le 
pouvoir glacogéne et lopacité de l’air lorsque la concentration des noyaux de congélation 
présente un rapport constant avec la concentration des particules responsables de l’ab- 
sorption de la lumiére. La théorie de Mrz nous apprend que, pour un aérosol normal et 
homogéne, celles-ci sont de «grosses» particules (0.1 yu <r < ly). En pratique on peut 
espérer rencontrer une relation constante dans deux cas: 1) loin de sources de noyaux 
glacogénes, lorsqu’aprés de multiples brassages l’atmosphére devient homogene et que 
chaque particule acquiert une probabilité d’action comme noyau glacogéne propor- 
tionnelle & sa surface; 2) sous le vent d’une source de pollution assez importante pour 
constituer l’élément perturbateur principal de la visibilité et productrice d’un nombre 
de noyaux glacogénes proportionnel aux « grosses » particules inactives émises en méme 
temps qu’eux. Dans tous les autres cas, c’est-a-dire dans la majorité, il ne peut pas 
exister de relation constante entre les valeurs instantanées du pouvoir glacogéne et de 
la visibilité. 

De nombreuses mesures du pouvoir glacogéne effectuées par l’auteur dans des points 
de pollutions différentes permettent de vérifier expérimentalement le second cas de re- 
lation et montrent que le premier est peu fréquent. Elles confirment qu’il n’existe pas 
de relation constante dans les autres cas; cependant, en moyenne, de bas pouvoirs gla- 
cogénes y sont fréquemment associés a de bonnes visibilités et inversement. Les me- 
sures fournissent enfin quelques renseignements sur le réle respectif de la concentra- 
tion des poussiéres et de ’humidité de lair dans la relation pouvoir glacogéne-visibilité. 


Summary — Except in close proximity of some sources of ice nuclei, the part played 
by these nuclei in the extinction of light is always very small because they are not nu- 
merous enough. 

However a relation of proportionality may occur between the ice forming power 
and the opacity of the air when the ice nucleus concentration is in a constant ratio 
with the concentration of the particles responsible for the extinction of light. The theory 
of Mie instructs us that, for a standard and homogeneous aerosol, these are « large » 
particles (0.1u<7r< 1y). In practice, one may hope to find a constant relation in 
two cases: 1) very far from sources of ice nuclei when, after many mixings, the atmo- 
sphere becomes homogeneous and each particle gets a probability of being effective as 
ice nucleus in direct ratio to its surface; 2) downwind from a polluting source important 


(*) C.N.R.S.. Observatoire du Puy de Dome, Clermont-Ferrand (France). 
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enough to be the main disturber of visibility and dispersing a number of ice nuclei in 
direct ratio to ineffective « large » particles produced with them. In all the other cases, 
that is to say in the most part, a constant relation between the instantaneous values of 


the ice forming power and the visibility may not exist. 

Numerous measurements of the ice forming power carried out by the author in 
variously polluted places permit to verify the second case of relation experimentally 
and show the first is unfrequent. They support that a constant relation does not occur 
in the other cases; however, on an average, low ice forming powers are frequently con- 
nected with great visibilities and inversely. At last, the measurements give some infor-_ 
mation about the part respectively played by the dust concentration and the relative 
humidity of the air in the relation between ice forming power and visibility. 


L’appréciation de la transparence de Vair nous fournit une indication sur sa 
pollution en particules de toute sortes. Parmi celles ci, seules quelques-unes bien 
particuliéres et en proportion infime agissent comme noyaux de congélation. Exi- 
ste-t-il cependant une relation entre la visibilité et le pouvoir glagogéne de Vair et 
par suite estimation de la premiére renseigne-t-elle sur la seconde ? C’est le pro- 
bléme que nous nous proposons de traiter dans cette note. Nous nous sommes déja 
penché sur lui en 1956 aprés FourNIER D’ALBE (1953), Rav (1955). Mais les techni- 
ques de mesure du pouvoir glacogéne utilisées a l’époque n’ont pas permis d’obtenir 
une réponse stire et précise. Ces techniques ont beaucoup progressé depuis. Elles 
nous permettent aujourd’hui de fournir une solution plus satisfaisante. 

La visibilité dépend 4 la fois de la pollution de lair et de son humidité relative, 
celle-ci modifiant la grosseur des particules hygroscopiques et par suite leur pouvoir 
absorbant. Aussi serons-nous amené a étudier séparément l’action des deux facteurs: 
concentration de poussiéres et humidité de lair, pour expliquer la relation entre la 
visibilité et le pouvoir glacgogéne. 


A: Etude théorique. 


La transparence de latmospheére est habituellement caractérisée en météoro- 
logie par la distance jusqu’a laquelle deux objets présentent un contraste suffisant 
(on admet en général, supérieur a 0.02) pour pouvoir étre distingués visuellement. 
Cette distance est appelée «la visibilité ». Nous la représentons par V. Elle est 
inversement proportionnelle a la densité optique c du milieu et peut par suite s’é- 
crire suivant la théorie de Mre [voir MIDDLETON (1952) et Bricarp (1953)]: 


1 


n 
= = Ca= C > NN, Killa; 


i=1 


(1) 


C étant une constante qui dépend du contraste le plus faible appréciable par l’oeil 
et par suite de l’acuité visuelle de l’observateur; N; étant la concentration des parti- 
cules de rayon a;; K; étant leur coefficient d’absorption propre. 

Ce coefficient est fonction de la nature des particules et de leur grosseur par 
rapport a la longueur d’onde de la lumiére. Nous reproduisons sur la Fig. 1 les 
courbes de variation que lui attribue MrppLEToN pour des gouttelettes d’eau (in- 
dice de réfraction y — 1.33) et pour des sphéres diélectrique opaques (indice de ré- 
fraction 1. = 00). Nous voyons qu'il décroit rapidement pour des particules pe- 
tites par rapport a la longueur d’onde et que cette décroissance commence pour des 
particules d’autant plus grosses que leur indice de réfraction est plus faible. Nous 
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allons examiner d’abord les conséquences de ce phénoméne pour le réle des noyaux 
de congélation dans absorption de la lumiére. 


‘Te da ete ss 


apr 5 
Fig. 1 - Variation de K en fonction de a/A pour des gouttelettes @eau (wu = 4/3) et pour 


des spheres diélectriques opaques (v. = ©) d’aprés MippLETON (1952). 
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I. Réle des noyaux glacogénes dans V’absorption de la lumiere. 


Deux facteurs le conditionnent: les dimensions des noyaux et le rapport 
de leur nombre au nombre de particules inactives qui les entourent. 

Ce rapport est variable mais toujours faible. Des dénombrements de noyaux 
glacgogénes « géants » sur des prélévements de poussiéres aériennes permettent de 
lui attribuer, pour un aérosol continental, une valeur comprise entre 1/50 et 1/1000 
et égale en moyenne a 1/250 (SouacE, 1957); des comparaisons entre la concentra- 
tion des poussiéres « grosses » et « géantes » et le pouvoir glacogéne de Vair fournis- 
sent des valeurs semblables a Francfort (GEorci1: 1959) et au Sommet du Puy de 
Dome (SoutaceE, non publié). 

Il apparait ainsi que les noyaux de congélation sont trop peu nombreux par 
rapport aux particules inactives qui les entourent pour avoir un role dans l’absorp- 
tion de la lumiere. 

Ce résultat est valable essentiellement loin de sources de noyaux. Prés de 
telles sources, deux cas doivent étre distingués suivant qu'une proportion importante 
ou une faible proportion des particules émises sont glacogénes. 

Le second cas est le plus fréquent: le résultat ci-dessus lui reste applicable. 

Dans le premier, le réle des noyaux dans l’opacité de lair peut localement 
ne pas étre nul. Il dépend de la grosseur des noyaux émis et de l’aérosol auquel 


ils s’ajoutent. Nous allons envisager plusieurs éventualités a titre d’exemple. 
1) Les noyaux glacogenes s’ajoutent a@ un aérosol continental standard dont 
la distribution obéit A une loi du type N = C/a® (Junce: 1953). 
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a) Ce sont des noyaux « géants» (r > 1). Si leur concentration est égale 
ou méme légérement supérieure a celle des noyaux « géants » non actifs que l’aéro- 
sol contenait déja, le pouvoir glacogeéne augmente sans que la visibilité diminue 
sensiblement. En effet, quoique bénéficiant d’un coefficient d’absorption élevé 
(voir Fig. 1), les noyaux «géants» d’un aérosol normal ont peu d’effet sur la vi- 
sibilité parce qu’ils sont trop peu nombreux. Le fait de doubler leur nombre n/al- 
tére pas la transparence de l’air. Celle-ci ne peut étre modifiée que par l’intrusion 
d’un nombre de noyaux glacgogénes « géants » tel que son effet optique global soit 
au moins équivalent a celui des « gros » noyaux. Si pour simplifier nous considérons 
n, noyaux glacogénes « géants » de rayon a, = 5u, s’ajoutant a N, noyaux « géants » 
non glacogénes de rayon égal aussi a a, et a N, « gros » noyaux de rayon ay = 0.5 u 
ce nombre doit étre tel que: 


(2) K,n,lla; > K,N,lla, 


avec K, ~ K, puisque toutes les particules considérées ont un rayon supérieur a 
0.5 (voir Fig. 1) et: 
3 
ay Ds 
- (aérosol standard), 


id a, 


7 


La formule (2) peut donc s’écrire encore: 
n= N, — 


soit en remplacgant a, et a, par leurs valeurs: 
fon, 2 NDING 


I] s’ensuit qu’une intrusion de noyaux glagogénes « géants » dans un aérosol 
normal n’altére la visibilité que si elle comprend 10 fois plus de particules « géan- 
tes » qu’il n’y en a dans cet aérosol. En admettant pour N, une valeur moyenne 
de 100/litre, il faut done au moins 1000 noyaux glacogénes « géants » par litre pour 
que leur effet sur la visibilité devienne sensible. Une telle concentration se rencon- 
trera rarement. 


b) Les noyaux glacogénes sont des particules du type «gros» noyaux. Un 
raisonnement semblable a celui qui précéde nous montrerait qu’il suflit que leur 
concentration soit du méme ordre de grandeur que celle des noyaux de méme type 
non glagogénes pour quils aient un effet sensible sur la visibilité. Mais la concen- 
tration de ces derniers est tres grande, environ 100.000 particules par litre. I 
faudrait une intrusion d’un nombre semblable de « gros» noyaux pour modifier 
sensiblement la visibilité. 


c) Les noyaux glacogénes ont la dimension de noyaux d’ Aitken. Ils devraient 
évidemment étre encore plus nombreux pour altérer la transparence de l’air car 
non seulement la surface de leur maitre couple, mais également leur coefficient 
d’absorption optique sont plus petits. 

2) L’aérosol auquel s’ajoutent les noyaux glacogénes est tres peu dense — Les 
noyaux peuvent avoir un réle direct sur la visibilité. Mais leur effet est limité 
au voisinage immédiat de la source parce qu’ils se diluent rapidement. 

En résumé, les noyaux de congélation sont en général trop peu nombreux 
par rapport aux particules inactives qui les accompagnent pour avoir un effet 
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sensible sur la transparence de l’air. Un tel effet ne peut exister que dans un air 


transparent au voisinage immédiat de sources importantes de noyaux émettant 
peu de particules inactives. 


Il. Possibilités d’existence d’une relation constante entre le pouvoir glacogene et 
Vopacité de Tair. 


Le résultat ci-dessus n’exclut pas l’existence d’une telle relation. Celle-ci 
peut se rencontrer chaque fois que la concentration des noyaux de congélation, 
quelque basse qu’elle puisse étre, présente un rapport constant avec la concentra- 
tion des particules responsables de l’absorption de la lumiére. Nous allons examiner 
dans quels cas ce phénoméne peut se présenter et quelles formes de relation on peut 
rencontrer. Pour simplifier nous considérerons d’abord que lhumidité relative 
reste constante et inférieure a 70%. 


1) Point situé loin de sources de noyaux et ow aprés de multiples brassages 
Vaérosol est essentiellement constitué d’agglomérats de matiéres diverses présen- 
tant en moyenne la méme composition et par suite les mémes propriétés glago- 
génes. Le pouvoir glacogéne d’un tel aérosol dépend de la concentration et de la 
grosseur des particules, chacune d’elles ayant d’autant plus de chances de posséder 
un site actif que sa surface est plus grande. I] peut donc s’écrire: 
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1 : 
(3) P=— > Nila 
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A étant un coefficient d’activité glagogéne constant pour toutes les particules d’un 
méme aérosol mais fonction de la nature de cet aérosol. I représente la surface 
minima possédant en moyenne un site actif. 

Cette formule ne différe de celle (1) donnant la densité optique que par la pré- 
sence du coefficient d’activité 1/A et par l’absence du coefficient d’absorption 
optique K;. Il s’ensuit les prévisions suivantes pour un aérosol sec et homogéne: 

a) Le pouvoir glacgogéne doit rester proportionnel a la visibilité lorsque 
la concentration des poussiéres varie, quelles que soient les dimensions des particules, 
si leur distribution reste la méme. Le fait de multiplier tous les N; par un méme 
coefficient ne modifie pas en effet le rapport de proportionnalité. 

b) Si la répartition des poussiéres en fonction de leur dimension varie en 
méme temps que leur concentration par suite de Vintrusion de telle ou telle dimen- 
sion de particules, le résultat ci-dessus ne reste valable que pour un aérosol de pous- 
siéres assez «grosses » pour que le coefficient K; puisse 6tre considéré comme con- 
stant. L’examen de la Fig. 1 montre que ceci est réalisé si les particules ont un 
rayon supérieur 4 0.2 A soit environ 0.1 uw. 

c) Dans le cas contraire, c’est-a-dire lorsqu’un aérosol s’enrichit d’un grand 
nombre de particules de rayon inférieur a 0.1 w, le pouvoir glacogéne doit croitre 
plus vite que la visibilité. 

2) Points situés @ proximité de sources de noyaux glacogenes — Nous entendons 
par la des points situés a moins de quelques dizaines de kilométres des sources. 

a) Relation momentanément constante — Ce cas se présentera sous le vent 
de quelques sources de poussiéres assez importantes pour constituer l’élément 
perturbateur principal de la visibilité et productrices d’un nombre de noyaux 


— 190 — 


glacogénes proportionnel aux particules inactives émises en méme temps qu’eux. 
Le nombre de noyaux pourra n’étre proportionnel qu’aux «grosses » particules 
(0.1 <r <1y) sila répartition de l’ensemble de l’aérosol est du type « standard ». 
On retombera alors dans un cas semblable a celui d’un aérosol homogéne mais 
avec cette fois-ci des noyaux étrangers aux particules inactives et qui pourront avoir 
n’importe quelles dimensions. 


b) Pas de relation constante d’une situation météorologique @ une autre — A 
proximité de sources de noyaux glacogénes, par vent variable, des bouffées de no- 
yaux augmenteront localement le pouvoir glagogéne sans altérer la visibilité. 
Nous avons vu en effet que leur concentration est en général trop faible pour qu’ils 
puissent avoir par eux-mémes une influence sur la transparence de lair. 

De méme on n’aura pas de relation constante avec des sources de pollution 
produisant une proportion variable de noyaux. 

Enfin, lorsqu’on passera d’une situation météorologique a une autre et par suite 
d’un type d’aérosol 4 un autre, on cessera encore d’avoir le méme rapport entre la 
visibilité et le pouvoir glacogéne. 

L’ensemble de ces cas constitue la majorité de ceux qui se présentent dans 
les régions dotées de sources de noyaux (régions désertiques, volcaniques, industriel- 
les). [I] n’existera done pas en général de relation constante entre la visibilité et 
le pouvoir glacogéne dans ces régions. 

On pourra certes avoir une relation entre des moyennes relatives 4 de longues 
périodes mais celles-ci ne pourront étre d’aucune utilité pour la prévision du pouvoir 
glacogéne. 


Ill. Influence de Vhumidité. 


Une variation de ’humidité relative de l’air s’accompagne d’une variation de 
la grosseur des particules hygroscopiques qu’il contient et par suite de leur effet 
optique sans que la concentration totale des particules n’augmente. Ce phénoméne 
peut diminuer encore les possibilités d’existence d’une relation entre le pouvoir 
glacogene de lair et la visibilité. 

I] commence a étre sensible vers 75°%, (hygroscopicité critique de NaCl) lor- 
sque Vhumidité relative croit depuis de basses valeurs. I] reste lent, sans étre 
négligeable, jusqu’au voisinage de 95°; une particule de chlorure de sodium de 
0.4 u de rayon a 80% n’a, a 95%, qu’un rayon de 0.65 up. (Mason); cette augmenta- 
tion s’accompagne d’un accroissement par (1.6)? = 2.6 de la densité optique. 
Au-dessus de 95°, la croissance des noyaux s’accélére et l’étude de la relation pou- 
voir glacogéne - visibilité perd tout intérét. Aussi, dans les résultats expérimen- 
taux, ¢liminerons nous tous ceux relatifs 4 des humidités supérieures a EW 

Lorsque Vhumidité décroit depuis de hautes valeurs, nous assistons au phé- 
nomene inverse. Mais dans ce cas, il peut se poursuivre au-dessous de eee te 
cristallisation des substances solubles pouvant présenter un retard important 
(DEssens: 1946). 

Enfin, a l’opposé, dans certains cas, l’humidité peut agir directement sur I’acti- 
vité glagogene des particules pour compenser le retard qu’elle confére au pouvoir 
glacogéne par rapport a la visibilité, lorsqu’elle augmente. 

Ceci peut se produire principalement pour deux types de noyaux: les noyaux 
de condensation-congélation « géants» et les noyaux métallurgiques. Pour les 
premiers, une augmentation de l’humidité relative de l’air amorce la dissolution des 
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substances solubles et permet une action plus rapide ou a plus haute température 
des noyaux. Pour les seconds, une augmentation de l’humidité de lair favorise 
leur oxydation (surtout en présence de chlorure) et l’apparition de leur activité 
glacogéne (SERPOLAY: 1958). 


En conclusion de cette étude théorique, on peut prévoir que le pouvoir gla- 
cogéne ne sera inversement proportionnel a la visibilité que momentanément, sous 
le vent d’une source de poussiéres d’activité glacogéne homogéne ou bien loin de 
toute source de noyaux. Ailleurs, il n’existera pas de relation constante entre les 
2 facteurs ou bien une relation irréguliére que les variations d’humidité contribue- 
ront a perturber. 


B: Résultats expérimentaux. 


Les nombreuses mesures du pouvoir glacogéne que nous avons effectuées au 
cours des quatre derniéres années, en des points de pollution différente, nous per- 
mettent de tenter une vérification des prévisions théoriques ci-dessus. Toutes nos 
mesures ont été effectuées dans des chambres 4 mélange sans givre sur les parois 
et avec des nuages denses et de durée supérieure & 3 mn (SOULAGE: 1959, 1960). 
Les cristaux de glace étaient comptés dans des solutions de sucre suivant la techni- 
que de Brce (1956). Leurs résultats peuvent étre comparés entre eux sans risque 
d’apparition de différences d’origine instrumentale. D’autre part, les nuages pro- 
duits par mélange étant peu sensibles a Vhumidité de Vair analysé, contrairement 
aux nuages produits par détente, on n’a pas a craindre d’influence artificielle des 
variations de ’humidité sur les valeurs du pouvoir glagogéne obtenues. 


I. Pouvoir glacogéne et visibilité loin de sources de noyaux glacogenes. 


Nous espérions retrouver la relation constante prévue pour un tel cas dans les 
résultats de Mezilhac (Ardéche), situé loin de toute source importante de noyaux 
glacogénes. Mais ce point est situé a 1130 m d’altitude. En été — les mesures ont 
été faites pendant cette saison — Vaérosol y est fréquemment perturbé par des bouf- 
fées sporadiques de noyaux, en provenance des vallées, qui sont trop peu étendues 
pour altérer la visibilité, mais suffisent 4 augmenter localement le pouvoir glago- 
géne (*). Aussi le graphique de la Fig. 2 ne montre-t-il pas de rapport constant 
entre les valeurs instantanées de la visibilité et du pouvoir glagogéne. On peut 
espérer trouver un tel rapport plutét en plaine, loin de toute source de noyaux, 
par temps calme et en l’absence de précipitations locales. 

Si l’on prend maintenent non plus les valeurs instantanées mais les moyennes 
du pouvoir glagogéne obtenues pour des valeurs croissantes de la visibilité (10, 
17, 27, 45, 70 km), une relation nette réapparait au moins pour les visibilités compri- 
ses entre 17 et 70 km. Ceci tient d’abord 4 ce que les moyennes correspondent a 
des atmosphéres que l’on peut imaginer résultant d’un brassage de tous les échan- 
tillons analysés suffisant pour les rendre optiquement homogeénes. Ensuite, chaque 
échantillon contenait un spectre de noyaux d’activité glacogene homogéne, c’est- 


(*) Pour trouver une relation entre le pouvoir glagogéne et la transparence de l’air 
il faudrait pouvoir mesurer celle-ci non plus sur des dizaines de kilométre mais sur 


quelques métres. 


— 192 — 


a-dire proportionnelle a la surface des particules et par suite respectait Vune des 
conditions suffisantes a V’obtention d’un rapport constant entre la visibilité et le 
pouvoir glacogéne. a : 
Nous noterons que la courbe moyenne obtenue pour Mézilhac n’est pas ré- 
guliére. Contre toute attente, elle décroit pour les basses valeurs de la visibilite. 
On pourrait étre tenté de voir dans cette irrégularité un empoisonnement de certains 
noyaux glacogénes par de fortes pollutions. C’est un phénoméne possible, mais la 
rareté de nos mesures par visibilité inférieure a 10 km nous empéche de conclure. 
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II. Pouvoir glacogéne et visibilité a proximité de sources de noyaux glagogeéenes. 

1) Relation momentanément constante sous le vent d’une source de noyaux d’acti- 
vité homogéne — Un cas presque parfait nous est fourni par les fumées de Clermont- 
Ferrand. Ces fumées proviennent, dans leur trés grande majorité, de la combustion 
de charbon et sont constituées de particules de rayon supérieur a 0.1 yu. Par régime 
anticyclonique, sans vent, elles s’accumulent au fond de la cuvette clermontoise 
pendant la nuit et se diluent sur place pendant le jour. Effectuant des mesures le 
matin, l’aprés-midi et le soir, nous obtenons une courbe de variation journaliére 
du pouvoir glacogéne opposée a celle de la visibilité (Fig. 3). De plus, nous consta- 
tons que les deux courbes présentent des pentes de valeurs absolues voisines: 
une variation de la visibilité de 6 km a 60 km puis 7 km s’accompagne d’une varia- 
tion du pouvoir glacgogéne de 4 A 0.6 puis a 5 eristaux/litre. Nous vérifions la une 
de nos prévisions théoriques. ' 

2) Pas de relation constante entre la visibilité et le pouvoir glacogene — Nous 
nous sommes trouvés dans ce cas chaque fois que nous avons effectué des séries 
de mesures @ proximité de sources de noyaux glacogénes qui nous fournissaient des 
houffées de noyaux d’une maniére intermittente, 
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A Clermont-Ferrand d’abord, en dehors des situations anticycloniques sans vent, 
examinées plus haut, notre station passait sporadiquement dans des bancs de fu- 
mées. Le graphique de la Fig. 4 montre l’existence d’une dispersion des valeurs 
instantanées. Celle-ci n’est cependant pas assez grande pour masquer compléte- 
ment la décroissance du pouvoir glacogéne lorsque la visibilité croit. De plus, les 
valeurs moyennes suivent une courbe (voir Fig. 4) identique a celle d’un aérosol 


acts. : < 5 
dactivité glacogéne homogéne, parce que chaque banc de fumée rentrait dans cette 
catégorie. 
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par régime anticyclonique (18 janvier Ferrand; janvier 1961). 
1961). 


A Hossegor et a Biarritz, nos stations étaient situées respectivement a 16 km 
et a 7.5 km d’une importante usine sidérurgique qui dispersait de grands nombres 
de fines (0.01 u < r < 1p) particules d’oxydes de fer, de manganése, de nickel... 
(SoutacE: 1957). Celles-ci étaient accompagnées tantét d’un petit nombre, tan- 
tot d’un grand nombre de particules inactives. Les valeurs instantanées du pou- 
voir glacgogéne en fonction de la visibilité (Fig.s 5 et 6) y présentent par suite une 
dispersion plus grande qu’a Clermont-Ferrand. Les valeurs moyennes suivent une 
courbe irréguliére pour Biarritz, de pente plus forte pour les deux stations. Ce 
dernier point tient 4 ce que le rapport des particules actives aux particules inactives 
était en moyenne plus grand que pour un aérosol d’activité glacogéne homogéne. 


Ill. Concentration de poussiéres et humidité de Vlatr. 


Nous avons vu dans la partie théorique que ces deux facteurs pouvaient inter- 
venir dans la relation pouvoir glagogéne-visibilité. 

Le réle du premier facteur a pu étre mis en évidence en groupant les résultats 
relatifs A des humidités sensiblement identiques (a -+ 5% prés). La Fig. 7 montre 
lune des relations que nous avons obtenue en opérant ainsi. Elle est relative au 
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constante de Vhumidité relative de lair 


(Mézilhac; juil., aoit, sept. 1960). 
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Fig. 9 - Pouvoir glagogeéne}a}— 21° C en 
fonction de Vhumidité relative de l’air (Cler- 
mont-Ferrand: janv. 1961). 
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Fig. 10 - Visibilité en fonction de Vhumidité 
relative de l’air (Mézilhac; juil., aott, sept. 
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pouvoir glagogéne a — 21° C de Clermont-Ferrand pour une humidité de 65 + 5%. 
Nous avons obtenu des courbes semblables pour d’autres valeurs de Vhumidité et 
pour d’autres points (Mézilhac, Biarritz...). Ainsi, malgré V’élimination du facteur 
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humidité, une nette relation subsiste entre la visibilité et la valeur moyenne du 
pouvoir glacogéne. Cette relation ne pouvant plus étre due qu’a Vinfluence de la 
concentration des poussiéres, cette dernitre se trouve confirmée. Ce résultat est 
en accord avec ceux obtenus par Grorcir (1959) et ApMiraT (non publié) en me- 
surant simultanément le pouvoir glacgogéne de l’air et sa concentration en poussiéres. 

L’influence du second facteur, Vhumidité, n’a pu étre tirée au clair jusqu’a 
maintenant. Certes, le pouvoir glacogéne moyen parait augmenter avec Phumidité. 
Les Fig.s 8 et 9 montrent ceci pour Mézilhac et Clermont-Ferrand et nous avons 
obtenu des courbes semblakl2s dans nos autres stations de mesures; mais ce résul- 
tat n’est pas significatif parce que la visibilité et ’humidité sont elles-mémes liées 
entre-elles (*) (Fig. 10). On peut avoir des variations concomitantes et paralléles 
du pouvoir glagogéne, de la visibilité et de humidité, sans que la variation de la 
derniére soit une cause de la variation de la premiére. De méme, les courbes du 
pouvoir glagogéne en fonction de l’humidité pour des visibilités identiques ne fournis- 
sent pas une solution précise du probléme parce qu’a une visibilité déterminée 
peuvent correspondre plusieurs concentrations de poussiéres sous différentes hu- 
midités. Normalement ces courbes devraient montrer une décroissance du pouvoir 
glacogéne lorsque Vhumidité croit, si ’humidité n’intervient pas pour activer cer- 
tains noyaux. En effet, pour une valeur constante de la visibilité, une concentra- 
tion de poussiéres faible doit correspondre 4 une humidité forte et inversement. 
Nous avons observé parfois le contraire (Fig.s 11 et 12), c’est-a-dire une augmenta- 
tion ou une stagnation du pouvoir glacogéne pour des valeurs croissantes de ’humi- 
dité. Il semble done qu’au moins dans certains cas, une simple augmentation de 
Vhumidité provoque une augmentation du pouvoir glacogéne. Mais on devra étu- 
dier la relation pouvoir glagogéne-humidité pour des concentrations de poussiéres 
identiques si on veut préciser définitivement ce point. 

En conclusion, nous pouvons tirer de ensemble de notre étude les enseigne- 
ments suivants: 


1) Le pouvoir glagogéne de lair n’est et ne peut étre proportionnel a son 
opacité que sous le vent d’une source importante de poussiéres comprenant une 
proportion constante de noyaux glacogénes, ou bien en plaine, par temps calme 
loin de toute source de noyaux de congélation. Dans ces deux cas seulement, les 
variations du pouvoir glacogéne peuvent étre déduites des variations de la visibilité 
aprés étude du coefficient de variation local. Dans tous les autres, il n’existe pas de 
relation constante entre deux valeurs instantanées du pouvoir glacogéne et de la 
visibilité. Cependant, en moyenne, de bas pouvoirs glacogénes y sont fréquemment 
associés a de bonnes visibilités et inversement. 


2) Une augmentation de la concentration des poussiéres ou une augmenta- 
tion de l’humidité de Vair peuvent expliquer théoriquement un accroissement du 
pouvoir glacogéne en fonction de son opacité. Mais Vexpérience accorde une im- 
portance plus certaine et plus grande au premier facteur qu’au second. 


(*) Cette relation n’est évidente que pour un méme type d’air pris sous différentes 
humidités. Elle cesse de l’étre pour des types d’air différents. On peut par exemple 
imaginer que des masses d’air sec soient toujours associées A une forte pollution et in- 
versement que des masses d’air humides soient associées 2 une faible pollution. 
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Discussion 


Dessens: I] conviendrait, pour les ordres de grandeur des visibilités corre- 
spondant aux mesures de M. Soulage, de déterminer la visibilité dans une 
direction constante par rapport a la position du soleil, et de choisir cette di- 
rection d’aprés la forme de Vindicatrice de diffusion (par exemple a 90° du 
vertical du soleil). 


Scumipt: De quelle maniére avez vous mesuré la visibilité juisqu’a 80 km? La 
visibilité peut étre différente dans diverses directions. 


SouLAGE: Au cours de nos mesures, la visibilité était déterminée visuellement en 
observant des repéres a des distances croissantes. Elle était appréciée dans 
la direction d’ouw soufflait le vent. Il nous a paru en effet plus important 
de tenir compte de la fréquente et grande hétérogénéité de la pollution at- 
mosphérique que de la position du soleil. Des mesures précises exigeraient 
la mise au point d’un appareil permettant de mesurer la transparence de 
seulement quelques métres d’air. 


Grorcu: Hinsichtlich des Zusammenhanges zwischen relativer Feuchte und der 
Gefrierkernkonzentration bei einer fixierten Temperatur fanden wir im Ge- 
gensatz zu Ihren Feststellungen, da zuweilen mit abnehmender Feuchte 
die Gefrierkernkonzentration ansteigt. Diese Beobachtung konnten wir be- 
sonders bei dem Verdampfen von Nebeltrépfchen wihrend der Auflésung von 
Frithnebel machen. 


Bricarp: A-t-on une idée des dimensions des particules glagogénes? 


SouLAGE: Les diamétres des noyaux varient de moine de 0.01 » a plus de 50u. 
Ils présentent parfois des valeurs privilégiées sous le vent de certaines sources 
de poussiéres. Loin de ces sources etdans une aérosol continental normal, 
une proportion importante (20a 60%) sont des noyaux «géants ». 


ETUDE DES COLORATIONS APPARAISSANT DANS UN 
NUAGE PRODUIT PAR DETENTE RAPIDE DE L’AIR 


par SERGE GODARD (*) 


Résumé — Les colorations et les couronnes apparaissant dans un ‘nuage produit par 
détende rapide de l’air dans une chambre sont étudiées 4 V’aide d’un dispositif photo- 
graphique simple; simultanément on mesure les dimensions des gouttelettes constituant 
le nuage au moyen de lames de verre recouvertes d’un film de collargol. La relation 
théorique entre le diamétre des couronnes de diffraction et de diamétre des gouttelettes 
n’est pas retrouvée expérimentalement. On constate l’existence de couronnes de grand 
diamétre (30 degrés). L’évanouissement rapide des couronnes permet d’autre part de 
penser que le spectre dimensionnel des gouttelettes du nuage, étroit au début, a ten- 
dance 4 s’étaler ensuite au cours du temps. 


Summary — The colorations and the coronas which appear in a cloud producted 
by an air rapid expansion in a chamber, are studied by a simple photographic apparatus; 
the size of the droplets which constitute the cloud are simultaneously measured, by mean 
of slides covered with collargol. The theoretical relation between the diffraction coro- 
nas diameter and the droplets diameter is not experimentally verificated. We ascertain 
the large diameter coronas existence (30°). The rapid evanescence of the coronas allows, 
on the other side, to think that the dimensional spectrum of the cloud droplets, which 
is first very narrow, has a disposition to spread then in the course of time. 


C’est en effectuant des expériences sur un compteur de noyaux glacogénes 
pourvu d’une chambre a détente que M. SouLAcE notait Vapparition de filets 
nuageux paraissant vivement colorés dans le faisceau d’un projecteur. Ces colo- 
rations essentiellement rouges et vertes rappelaient celles que lon peut observer 
parfois sur le bord de certains altocumulus (1). Hl était donc intéressant d’étudier 
ces colorations et en particulier leur origine. On a commencé par utiliser une cham- 
bre a détente parallélipipédique entiérement construite en plexiglas, de telle sorte 
que le nuage formé par détente brusque de l’air puisse étre observé sous les tous angles. 
Dés les premiéres observations on pouvait noter que la couleur observée dépend 
de Vincidence sous laquelle on regarde les volutes du nuage ainsi formé. Si l’on 
effectue des détentes plus importantes (jusqu’a 200 g/em?) le nuage occupe alors 
toute la chambre, et les colorations semblent s'intégrer dans un systéme d’anneaux 
alternativement rouges et verts, centrés sur l’axe optique du projecteur éclairant 
le nuage. Un certain nombre de photographies en couleurs a pu étre pris. On con- 


(*) Observatoire du Puy de Déme, Clermont-Ferrand (France). 
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state que les diamétres des couronnes peuvent varier considérablement d’une expé- 
rience a l'autre et dépendent de la dimension moyenne des gouttelettes constituant 
le nuage. Afin de préciser la relation pouvant exister entre le diamétre des cou- 
ronnes et celui des gouttelettes, on a utilisé le dispositif suivant (Fig. 1): Un pro- 
jecteur de microscope placé & 5 métres environ, éclaire uniformément la chambre 
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Fig. 1 - Schéma de Vappareillage. 


appareil 


Y 


4 détente en plexiglas. [mmédiatement derriére la chambre se trouve un appareil 
photographique muni d’un filtre rouge Kodak n. 29. L’appareil est chargé avec 
um film Kodak Tri X. L’ensemble filtre-film Tri X ne laisse passer qu’une bande 
assez étroite de radiations; apres mesures au spectrographe, on trouve que cette 
bande est centrée sur 6 300 A. La focale de l'appareil étant connue, on peut ainsi 


Fig. 2 - Ensemble des couronnes 

obtenues lors d’une expérience (La 

distance focale de l'appareil uti- 
lisé est de 35 mm). 
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mesurer les diametres angulaires de couronnes se formant pour la radiation 6300 A. 


D’autre part on utilise pour la mesure du diamétre des gouttelettes le procédé 
consistant a recouvrir une lame de verre d’une mince couche de collargol (?); les 
es taches circulaires proportionnelles a leur diamétre. J. DEs- 
ultat obtenu dans un capteur de sa conception avec de telles 
mbre a détente qui ne peut évidemment 
une captation mécanique est difficile a 


gouttelettes laissent d 
SENS a montré ici le rés 
lames. Mais dans le cas précis de la cha 
comporter d’ouverture vers l’extérieur, 


mettre en oeuvre. Aussi a-t-on utilisé une captation électrique par ¢ effet cou- 
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ronne » (°). Le capteur est simplement constitué d’une lame de verre électroconduc- 
teur sur laquelle est étalé le collargol, surmontée d’un fil fin porté a un potentiel 
denviron 5 000 volts continu par rapport a la lame de verre. Le premier travail 
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Fig. 4 - Relation entre le diamétre 
des gouttelettes et le didmétre du 
premier anneau noir. 
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que entre les résultats donnés par cette tech- 
sur fil d’araignée (méthode H. DEssEns) (4). Les 


a Vintérieur méme de la chambre a détente. Les 
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résultats trouvés confrment ceux obtenus lors d’essais antérieurs (7) et la captation 
électrostatique ne semble pas modifier le coefficient d’étalement des gouttelettes 
sur la lame de verre au collargol. Par cette méthode on obtient ainsi pour chaque 
nuage formé dans la chambre, d’une part le diamétre des couronnes par enregistre- 
ment photographique et le spectre dimensionnel des gouttelettes constituant le 
nuage. Les figures 2 et 3 relatives a une méme expérience montrent le résultat 
obtenu. 


Résultats — La courbe donnant les dimensions moyennes des gouttelettes en 
en fonction du diamétre des couronnes a pu ainsi étre établie (Fig. 4). D’autre 
part on a porté sur le méme graphique la relation que prévoit la théorie de la dif- 
fraction entre diamétre des gouttelettes et diamétre des anneaux (°). Pour ce gra- 
phique le diamétre des anneaux est mesuré pour plus de facilité en millimetres sur 
le film d’enregistrement. Les résultats ne sont pas du tout en accord avec la théorie 
de la diffraction. Cependant il n’est pas impossible qu'une erreur systématique sur 
la dimension des gouttes intervienne, en particulier leur évaporation partielle du- 
rant la captation, car le nuage produit par détente a tendance a s’évaporer assez 
rapidement particulitrement au voisinage des objets plus chauds (microscope dans 
le cas de la technique H. Dessens, lame de verre lors de la captation électrique). 
Il semble A ce point de vue qu’il soit plus intéressant d’opérer dans un nuage na- 


Fig. 5 - Couronnes de grande 

dimension; la couronne blanche 

extérieure, correspondant a@ une 

coloration rouge, a un rayon 

moyen de 30° (Focale de l’appa- 
rei! 35 mm). 


turel qui est plus stable, mais dans ce dernier cas le spectre dimensionnel des gouttes 
est généralement beaucoup plus étalé et les couronnes moins nettes: en effet lors 
de la production d’un nuage par détente brusque, on obtient toujours un spectre 
tras étroit, tout au moins au début, fait confirmé a la fois par la netteté des couron- 
nes et les résultats des mesures. Signalons que, aprés quelques instants (environ 
20 a 30 secondes) les couronnes deviennent beaucoup moins visibles bien que le 
nuage persiste dans la chambre durant 3 4 4 minutes. dine 

Cette série d’expériences a également permis de constater l’existence de colo- 
rations visibles 4 une grande distance angulaire de la source lumineuse. A titre 
d’exemple la photo de la Fig. 5 (*) montre une couronne verte dont le rayon est 
voisin de 25°, la coloration rouge qui lui fait suite est visible sous un angle de 30° 


(G3) ibe photographie originale était une diapositive en couleurs. 
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environ. Dans ces conditions on peut penser que les colorations visibles sur certains 
Ac et qui apparaissent a de grandes distances angulaires du soleil ont méme origine. 
Cependant pour expliquer la faible largeur des bandes de couleurs rouge et verte 
entourant le nuage, faible largeur incompatible avec la grande dimension des cou- 
ronnes, il faudrait admettre une variation de dimensions des gouttelettes de l’exté- 
rieur vers lintérieur du nuage. 

Pour parfaire les mesures, il serait certainement préférable d’utiliser une source 
de lumiére monochromatique afin d’obtenir des couronnes encore plus nettes, mais 
le dispositif de filtre utilisé permettra d’étudier directement par la suite les couronnes 
ou les colorations naturelles, avec le soleil comme source de lumiére. Enfin le fait 
que malgré la persistance d’un nuage pendant 3 a 4 minutes aprés la détente dans 
la chambre, les couronnes ne demeurent nettes que durant une vingtaine de se- 
condes, permet de penser que lors d’une détente brusque, tous les noyaux en pré- 
sence fonctionnent d’une maniére identique mais que lors du « vieillissement » 
du nuage certaines gouttelettes formées croissent au détriment d’autres, ce qui ameme 
un étalement du spectre dimensionnel du nuage. 
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Discussion 


Popzimek: Es handelt sich bei den kleinsten Teilehen um Mischlarbenbildungen 
und man kann bei Radien <4u, nicht mehr genau die Gréfe der Teilchen 
nach der klassischen Fraunhofer’schen Formel bestimmen. Bei gréBeren 
Teilchen (r > 4) ist die GréBenbestimmung jedoch gut durchfithrbar. 


DE LA DYNAMIQUE DES TRANSPORTS DES AEROSOLS 
RADIOACTIFS AU-DESSUS DE LA FRANCE 


par Tovy GrJEBINE & GERARD LAMBERT (*) 


Resumé — L’analyse des renseignements fournis par 18 stations situéesen France 
métropolitaine, permet de distinguer trois principaux types d’apports d’aérosols radioac- 
tifs: 1) Un apport résultant d’une répartition réguliére et homogéne au sein des nua- 
ges; 2) Un régime de retombées, réparties uniformément, mais indépendant du systéme 
nuageux; 3) Un régime d’apport irrégulier et indépendant des condensations. Ces 
trois régimes se suivent et se succédent d’une maniére continue. Le régime 3 caracte- 
rise les explosions récentes, le régime 1 devient prédominant au bout d’une dizaine de 
mois. 


Summary — The data analysis of eighteen stations located in France have shown 
the possibility of distinguishing several main types of transport. The first type of 
transport shows a perfectly regular and homogeneous distribution of radioactive debris 
in clouds. The second type of transport results in a regular distribution of debris 
over the country independent of the clouds systems. In the third type the debris 
is distributed irregularly and the fall-out is perfectly independent of the cloud-rain 
system. The three types follow each other in a way continuous with time. The irre- 
gular and independent transport type immediately follows the explosions. The regu- 
lar distribution of debris, but still independent of the cloud system, comes later and 
the debris will be mainly of tropospheric origin. The irregular and non homogeneous 
distributions of debris will be characteristic of recent explosions and correspond to 
fall-out of tropospheric origin. 


1. Introduction — L’étude de l’activité spécifique des précipitations au cours 
des 2 années qui ont suivi l’arrét des grandes séries d’explosions nucléaires entre 
Novembre 1958 et Décembre 1960 montre une évolution intéressante. 

C’est en Novembre 1958 que les derniéres grandes explosions nucléaires se 
sont produites avec une densité d’émission d’aérosols radioactifs jamais atteinte 
auparavant (Fig. 1) ('). 

Par ailleurs, l’émission d’aérosols radioactifs de l’été-automne 1958 a été 
essentiellement stratosphérique. Il en résulte que Von peut analyser l’évolution 
des retombées radioactives pour la période précitée en admettant en premiére 
approximation que lon a injecté dans la stratosphére en une seule fois, une trentaine 
de mégacuries de produits de fission en automne 1958. On imaginera mieux ainsi 
les mécanismes rendant compte des phénoménes observés. 


(*) Service d’ Electronique Physique, Centre d’ Etudes Nucléaires de Saclay (France). 


So Aee = 


On sait qu'un premier phénoméne géographique a été mis en évidence: l’exi- 
stence d’un maximum entre 30 et 50 degrés de latitude Nord (?). D’autre part. 
on a admis l’existence de certaines variations saisonniéres: apparition d’un maximum 
printanier, au moins dans certaines régions de l’hémisphére Nord. _Ces deux phe- 
noménes généraux trouvent leur origine 4 l’extérieur de la troposphere et apparais- 
sent comme perturbés par les variations de la pluviométrie. C’est justement cette 
influence exercée par les précipitations sur l’importance des retombées radioactives 
que nous avons voulu clarifier ici. 
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Fig. 1 - Densité d’émission des débris radioactifs. 


2. Dispositif d’étude des retombées et aspect général des résultats — A V’oceasion 
de l'année géophysique internationale, le Service d’Electronique Physique du Centre 
d’Etudes Nucléaires de Saclay a mis au point un collecteur de retombées baptisé 
« Crapal » (Collecteur de radioactivité artificielle des précipitations atmosphériques 
liquides) et qui permet de recueillir séparément la fraction soluble ou insoluble des 
précipitations (séches ou humides). 

Les collecteurs sont placés dans certaines stations du Service National de la 
Météorologie sous la surveillance des agents de ce service qui relévent, le ler jour 
de chaque mois les prélévements mensuels. Les données concernant les précipi- 
tations, pendant la méme période sont fournies par des pluviométres météorolo- 
giques classiques couplés avec le « Crapal». Les mesures de la radioactivité 6 
globale sont effectuées au C.E.N. de Saclay, séparément pour les fractions solubles 
etinsolubles. Une description succincte de l'appareillage et des différentes opérations 
est donnée en annexe 1 et la liste des 18 stations francaises métropolitaines de pré- 
leévement en annexe 2. 

Les résultats des mesures effectuées sur les stations francaises sont conformes 
aux données de ia contamination du globe. A titre indicatif nous indiquons, en 
annexe 3, l’évolution, mois par mois, des retombées en fonction du temps dans une 
station typique. 

Un premier examen de l’influence de la pluviométrie peut étre effectué en 
faisant figurer l’ensemble des données métropolitaines pour toutes les stations, et 
mois par mois, de septembre 1958 a septembre 1960, sur un graphique (Fig. 2) 
portant, en abscisse, la hauteur d’eau des précipitations (en mm), et en ordonnée, 
Vactivité spécifique 6 par unité de volume (en 10712 curie/em? d’eau). 

L’ensemble de ces résultats (Fig. 2) reste difficilement intelligible, et une seule 
conclusion peut en étre tirée: Venveloppe d’allure hyperbolique des points signifie 
qu'une activité totale donnée n’a jamais été dépassée. I] convient de noter de plus 
sur ce graphique: 
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1) Le grand nombre de points pour lesquels une précipitation abondante 
n’a pas exclu une activité spécifique importante. 


2) La grande concentration de points correspondant 4 une activité spéci- 
fique trés faible (et accumulés depuis le milieu de 1959). 
3) L’existence de quelques prélévements d’activité spécifique tendant vers 
Vinfini, lorsque les précipitations du mois ont été trés faibles (retombées séches). 
Les mémes tableaux, repris mois par mois, pour les 18 stations frangaises mé- 
tropolitaines, laissent au contraire apercevoir des répartitions beaucoup plus si- 
gnifitatives et ordonnées. Pour mieux les étudier nous allons passer en revue les 
différents modes possibles de concentration de produits de fission par la pluie. 
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Fig. 2 - Variation en fonction de la pluviométrie, de lactivité spécifique des préctpti- 


tations pour l’ensemble des stations frangaises, de 1958 a 1960. 


3. Différents modes possibles — Méme dans les cas ou une tendance générale 
se dégage, ordre ne peut évidemment étre que trés relatif; méme si nous avions 
affaire a des mécanismes d’apports des aérosols uniques et parfaitement déter- 
minés, les résultats expérimentaux seraient forcément altérés par d’autres processus 
météorologiques qui, a priori, ne leur sont pas directement correlés, et Ja détermi- 
nation des lois d’apports ne pourra se faire que par compilation systématique et 
statistique de Vensemble des données. 
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On peut distinguer quatre modes de regroupement possibles des points expé- 
rimentaux (Fig. 3). 

ler Cas: Apport homogéne — Loi d’apport résultant d’une répartition homogéne 
(par exemple, mois de Novembre et Décembre 1959). 

On peut poser qu’a la limite de l’homogénéité et dans le cas des particules fines. 
l’aérosol radioactif (R) suit les mémes lois de condensation en un nuage que la va- 
peur d’eau (EF). Le rapport des taux de condensation étant alors constant 

R 

5 eK 

E 
celui des précipitations le sera également; nous aurons done alors une activité spé- 
cifique r constante et indépendante de la hauteur h de pluie qui tombera sur une 
région donnée 
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Fig. 3 - Différents modes possibles de répartition des points expérimentaux. 


Toute activité étant supposée apportée au-dessus d’une région par le nuage. 
l'activité spécifique de la pluie ne sera constante que dans la mesure ou la condensa- 
tion a été uniforme. Une modification de l’activité spécifique pourrait signifier. 
soit que le processus régissant l’apport radioactif n’est pas uniquement celui qui 
est décrit, soit que le nuage provient d’une région ou le rapport K n’est pas le méme — 
et, connaissant par exemple, l’anisotropie mondiale d’activité en fonction de la 
latitude, on pourra estimer les déplacements de la zone de formation des nuages. 
dont les condensations se déversent sur la France. 

Ce cas. de répartition homogéne implique d’autre part: 

— un apport négligeable de retombées séches (Rj); 

— une quantité d’aérosols radioactifs dans les couches de la troposphére (R,) 
négligeable par rapport a l’activité amenée par la pluie. S’il n’en était pas 
ainsi nous aurions, non plus une répartition des points expérimentaux le long d’une 
droite d’activité spécifique constante, mais le long d’une courbe 
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La répartition des stations présentera alors l’aspect d’une droite horizontale 
se relevant hyperboliquement dans la région des faibles pluviométries. Dans les 
cas ou le deuxiéme terme n’est pas négligeable mais, au contraire dominant, nous 
aurons la 2éme cas. 

2éme cas: Loi d’apport indépendant des condensations de vapeur d’eau mais 
uniforme et régulier (par exemple, mois de Mars 1959 a Octobre 1959). 

La répartition des aérosols radioactifs peut étre suffisamment réguliére pour 
que l’on puisse estimer les retombées séches (Rj) et la densité d’aérosols dans la 
troposphére (R,) sensiblements constantes. 

Ces retombées peuvent étre parfaitement indépendantes du régime de forma- 
tion des nuages et la collection par ceux-ci lors de leur formation, d’aérosols radioactifs 
de provenence stratosphérique (R,), peut n’étre qu’un terme négligeable devant 
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A cet égard, on peut signaler que le nombre total d’atomes radioactifs reste 
négligeable par rapport au nombre de gouttelettes des nuages méme dans les pé- 
riodes des plus fortes activités. 

Les points représentant les différentes stations se disposeront alors uniquement 
selon une loi hyperbolique 
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Les différentes stations se placeront sur des branches hyperboliques, chaque 
hyperbole étant déterminée par une valeur donnée de R. Ainsi les différents points 
pourront se disperser non pas seulement parce que ce régime d’apport constant ne 
serait pas parfaitement réalisé, mais aussi parce qu'une variation de la radioactivité 
selon les latitudes conduit a l’existence pour R de toute une série de valeurs diffé- 
rentes. 

Ceci est particuligrement apparent pour des stations situées sur la latitude 
du maximum et pour lesquelles la branche hyperbolique se trouve nettement dé- 
calée vers les activités spécifiques plus élevées. 

Si la valeur de R est suffisamment faible, on retrouve le cas particulier mentionné 
dans le ler cas (points répartis au voisinage de l’axe des abscisses). 

3éme cas: Répartition des aérosols radioactifs, irréguliére et indépendante des 
condensations — Si l’apport des aérosols n’est en rien corrélé a l’apport des pluies 
et s'il ne présente aucune régularité apparente nous ne pourrons avoir qu’une ré- 
partition quelconque des points sur les graphiques puisque les deux paramétres 
r et Ah varient aléatoirement. L’enveloppe des points présente alors une forme 
grossiérement circulaire. 

Aéme cas: Retombée irréguliére séche — Dans le cas ou les précipitations ont été 
particuliérement faibles pendant le mois dans toutes les stations, aucun point 


N.B.: Il faut noter également que si le passage des aérosols radioactifs (R,) en 
travers la zone de formation des nuages est suffisam- 


er NR 
provenance de la stratosphere a 
tosphérique contribueront elles aussi a la formation 


ment rapide, les retombées stra la 
d’une loi hyperbolique et non pas proportionnelle a la quantité de pluie ainsi que dans 


Je premier Cas. 
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représentatif ne s’éloigne de l’axe des ordonnées. Si de plus, les retombées séches 
sont irréguliéres, on a une répartition aléatoire des points le long de cet axe. 

Remarquons que ce cas est le seul ou on puisse avoir un regroupement des 
points sur une paralléle a l’axe des ordonnées, Vuniformité des hauteurs de pré- 
cipitations sur toutes les stations métropolitaines frangaises ne paraissant possi- 
bles que si ces précipitations sont partout inexistantes. 


4, Examen des données statistiques des stations métropolitaines — Les mesures 
systématiques, effectuées en France par le Laboratoire de Radioactivité Atmosphé- 
rique du Service d’Electronique Physique et les stations météorologiques francaises 
travaillant sous contrat avec celui-ci, commencent en Aott 1958. 

Les graphiques relatifs aux mois d’Aoat et Septembre (Fig. 4) montrent une 
répartition de l’activité 4 peu prés homogéne (Cas 1). L’activité spécifique moyenne 
décroit et passe de 0.04 a 0.03 . 107! c/em?. 
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Fig. 5 - Octobre 1958. 
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Au mois d’Octobre (Fig. 5) la répartition cesse d’étre homogéne, des apports 
nouveaux apparaissent; ils doivent provenir des expériences effectuées dans lhé- 
misphére boréal; en effet, ils donnent lieu a une branche hyperbolique, done sont 
réguliers et uniformes quant 4 leur répartition. Le régime 2 qui apparait ainsi 
reste néanmoins mal défini: la branche de l’hyperbole est large, des arrivées irré- 
guliéres pouvant provenir des essais soviétiques et américains du mois de Septembre. 

L’activité générale augmente, d’Octobre 1958 4 Janvier 1959 (Fig. 6), en méme 
temps que l’on passe dans le régime d’une distribution irréguliére de Vactivité 
(cas 3) puis a une distribution irréguliére séche au mois de Février (Fig. 7). 
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Fig. 6 - Novembre, Décembre 1958 et Janvier 1959. 


Au mois de Mars (Fig. 8), l’enveloppe des points prend une forme hyperbolique 
avec apport maximum de radioactivité au voisinage du 44éme parallele (stations 
11, 16, 17). En avril et mai (Fig. 9), Pécart latéral entre les stations de méme plu- 
viométrie, c’est-a-dire la largeur de la branche hyperbolique, est du méme ordre 
que l’abscisse moyenne de celle ci; on peut dire que la moitié des retombées radioac- 
tives passe ainsi dans une répartition réguliére indépendante (Cas Ns alors que 
Vautre moitié n’est pas encore mélangée complétement et obéit a une distribu- 


tion irréguliére (cas 3). 
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En Avril, la largeur de la branche hyperbolique est tellement grande que son 
existence méme peut étre mise en doute. De nombreux points se situent sur une 
paralléle a axe des hauteurs d’eau (a 0.11 pe/em?) et désigneraient un régime de 


type homogéne (cas 1) rejoignant le régime des apports réguliers, mais indépendant 
des précipitations. Ce cas 2 hyperbolique va dominer tous les autres modes a par- 
tir du mois de Mai et jusqu’en Juillet (Fig. 9). 

L’activité moyenne va décroitre, hyperbole s’approche des axes, le mélange 
devient de plus en plus régulier; au lieu d’un domaine hyperbolique comme en 
Mai, en Juillet on a vraiement une courbe. [l est remarquable de voir comment, en 
fonction de la pluviométrie mensuelle, les stations se déplacent le long de hyper- 
bole, selon que les retombées radioactives réguliéres sont plus ou moins diluées: 
le cas de Dijon (N° 8) est typique: de la branche basse de l’hyperbole en Mai, on le 
trouve en haut en Juin, pour le voir revenir a la pointe basse en Juillet. 

Ambérieux (N° 11) subit des fluctuations analogues de moindre amplitude. 
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Fig. 10 - Aoat @ Décembre 1959. 


A partir de Juillet 1959, le régime de la répartition homogéne (Cas 1) domine 
(Fig. 10). Un certain pourcentage d’aérosols continue néanmoins d’arriver, indé- 
pendamment des concentrations de nuages; il se laisse voir quand les précipitations 
pluvieuses sont faibles, par un décrochage hyperbolique au début d’une droite 
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horizontale, dont l’horizontalité s’affirme dans la mesure méme ou cette contribu- 
tion diminue, d’Aoat 4 Octobre. 

En Novembre (Fig. 10) les arrivées indépendantes d’aérosols disparaissent 
complétement: seule, subsiste la répartition homogéne. Désormais, et ceci jusqu’aux 
récentes expériences francaises, il faudra expliquer les écarts éventuels de l’activité 
spécifique par des phénoménes autres que ceux envisagés ici. 

Au mois de Février 1960 des résultats trés différents sont obtenus, a la suite de 
Vexplosion nucléaire du 13 Février (Reggane). En particulier, un nuage de produits 
de fission survole la France dans les derniers jours du mois apportant une quantité 
relativement constante de produits radioactifs sur les diverses stations sous forme 
de retombées séches insolubles. Cette radioactivité est assez importante pour dis- 
simuler la répartition réguliére. 

Dés le mois de Mars la rapide décroissance des aérosols en provenance de Reg- 
gane diminue leur influence perturbatrice et l’on retrouve le régime régulier faible 
des mois précédents. Ce régime se poursuit au cours des mois suivants les points 
représentatifs é6tant répartis aléatoirement au voisinage immédiat de V’axe des ab- 
‘SCISSES. 


5. Conclusion — La répartition de l’ensemble des résultats sur des graphiques 
nous semble une méthode utile pour éliminer les fluctuations statistiques et déga- 
ger le mode de transport et de précipitation des aérosols radioactifs. 

Si les données dont nous disposions avaient été plus complétes (spectre y, 
granulométrie systématique des retombées, etc...) on aurait pu confronter les sup- 
positions que l’on devrait faire sur la nature des aérosols radioactifs en fonctions 
de leur répartition. 

D’aprés le mode d’arrivée des aérosols radioactifs, on devrait avoir au moins 
trois catégories: 


1) Des fragments «jeunes » et « volumineux » pour les apports du régime 
irrégulier, Décembre, Janvier, Février 1959. 


2) Des aérosols plus vieux, six mois au moins, et plus fins pour les apports 


du régime hyperbolique, Septembre 1958, Mars, Mai, Juin, Juillet 1959. 


3) Des aérosols vieux d’un an environ, et trés fins, pour le régime des apports 
homogénes, la majorité des retombées d’Aoait, Septembre 1959. 

Sans préjuger des travaux complémentaires qui pourraient venir compléter 
les résultats actuellement collectés dans les stations gérées par le Laboratoire de 
Radioactivité Atmosphérique, on peut dire que, d’ores et déja, les courbes de ré- 
partition de l’activité pourraient étre utilisées pour dater les déchets radioactifs. 
I] parait notamment absolument invraisemblable que des déchets récemment in- 
troduits apparaissent avec une répartition homogéne. 

Il n’est pas inutile du reste de noter que l’apparition du régime homogéne 
coincide avec Vatténuation des inhomogénéités de latitude. On est done bien en 
présence dés lors @une homogénéisation compléte de la répartition des aérosols 
autour du monde au moins dans la troposphére. 


Cette étude nous permet de tirer quelques conclusions sur les processus d’ap- 
port de la radioactivité dans les rotombées: 


, Aas ; : ee ee : 
1°) Immédiatement aprés une explosion nucléaire, des arrivées massives 

ae ; . : ; 5 a 
Waérosols radioactifs provoquent une augmentation sensible de la radioactivité 
des retombées. La loi de répartition est alors soit irréguliére, si Vapport se fait 
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par lVintermédiaire d’une précipitation, soit indépendante dans le cas de retombées: 
séches, intenses mais de courtes durées. Ceci permet de penser qu'une partie de la 
radioactivité des précipitations humides est une contamination de lean, déja 
condensée, par les aérosols, les deux apports n’étant nullement correlés. 


2°) Quand la répartition des aérosols s’uniformise, on peut toujours ap- 
pliquer la description précédente, mais du fait de cette uniformisation des aérosols, 
nous trouvons une loi hyperbolique. 


3°) Ce premier nettoyage de la troposphére a duré 5 mois en 1958-1959, 
durée tout a fait compatible avec les évaluations du temps moyen d’enlevement 
(« Remouval time ») de la troposphére calculé par Lat d’aprés des expériences d’ac- 
tivation cosmique et estimé a 40 jours. 


4°) Aprés ces nettoyages de la basse atmosphere, les précipitations ne peu- 
vent amener au sol que la quantité de radioactivité qui leur parvient, par exemple, 
a travers la tropopause. La quantité totale de radioactivité est alors imposée 
et captée par les nuages, probablement lors de leur formation puis précipitée pro- 
portionnellement au volume d’eau: le régime homogene est obtenu. 
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Annexe 1: Description du « Crapal ». 


Les résultats expérimentaux sur lesquels nous avons opéré consistent, en re- 
levés de hauteur de pluie recueillie par 18 stations d’un réseau (voir liste des sta- 
tions) métropolitain, et en mesures de l’activité de l’eau de pluie et des retombées 
séches pendant la méme mois. 

Ces mesures de radioactivité globale des retombées sont effectuées a Laide 
d’appareils dénommés « Crapal» mis au point au Service d’Electronique Physique. 
Ils ont une surface de collection de 1/10 m?. 

Les retombées séches sont retenues sur une gaze tendue sur le dessus du Cra- 
pal et sur un coton disposé dans le fond de celui-ci. Les.particules radioactives so- 
lubles sont ensuite recueillies sur une colonne échangeuse d’ions. Les retombées 
sont intégrées sur un mois ainsi que les hauteurs de pluie. Les comptages sont ef- 
fectuées avec un délai d’au moins une semaine, dans aucun cas, ils ne peuvent done 
représenter une radioactivité naturelle. Nous avons analysé ici les résultats pour 
la période Novembre 1958-Décembre 1959. Nous n’avons pas analysé ici les ré- 
sultats de 1960 parce que l’explosion de Février 1960 perturbait quelque peu les 
conditions qui définissaient la premiére émission de 1958. La faible intensité des 
explosions frangaises ne permet que des études beaucoup plus localisées, ces études 
feront objet de publications ultérieures. 


Annexe 2: Liste des 
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stations métropolitaines frangaises. 
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G. Soutace: Vous envisagez la possibilité qu'une augmentation de la concentra- 
tion des noyaux de condensation par des explosions atomiques soit responsable 
de certaines chutes de pluie. Cette eventualité est peu probable parce qu’une 
telle augmentation ne favorise pas forcément la formation de la pluie. Seuls 
des noyaux bien particuliers, des noyaux de condensation géants ou des parti- 
cules de sol agissant comme noyaux de congélation peuvent avoir une action 
s’ils rentrent dans des nuages se prétant a cette action. Je pense quil est peu 
yraisemblable que les pluies radioactives soient dues simplement a une cap- 
tation de particules radioactives par des gouttes de pluie. 


T. GRJEBINE: J’ai dit que théoriquement on peut envisager la formation de pluie 
a partir de noyaux présents dans lair a la suite d'une explosion atomique 
et que dans ce cas nous devrions avoir une répartition des stations sur les 
‘graphiques differente de celle d’ont j'ai parlé. Nous n’avons done pas ob- 
servé ce type de pluies particuliérement actives, comme par exemple celle 
qui s’est abattue sur le navire japonais « Le Dragon Bienheureux». 


D. H. Perrson: Have you observed Be? concentrations in France and what is 
the relation to fission product concentrations? 


T. GRyEBINE: Nous commencons les mesures de Be? mais nous n’avons pas de 
données pour les périodes considérées ici. 


C. ScuuMANN: We made some measurements at Heidelberg. In the y-spectrum 
of rain recently the Be’ peak was considerably higher than that of Cs!*”. I can 
not give an exact value for the ratio of these two activities. But because of 
the branching ratio of the Be’ y-radiation this ratio of the peaks means that 
the Be? activity is higher than the Cs!*7 activity by about an order of 
magnitude. 


RADIOACTIVITE ARTIFICIELLE DE L’AIR 


par J. Ci. Puriipror (*) 


Summary — The author summarizes the various results concerning the total 8- 
radioactivity of the samples taken either at the level of the earth or at different 
altitudes. Furthermore, in the first paragraph, the difficulties encountered during 
these measurements as well as the observations made after the French explosions, 
are indicated. The results, in the second paragraph are discussed either under the 
form of radioactivity curves dependant on the altitude, or through employing the 
notion of the speed of the fall out. 


Les résultats que nous nous proposons de vous présenter aujourd’hui concer- 
nent la radioactivé de l’air due aux produits radioactifs issus des explosions nuclé- 
aires. 

La période d’étude envisagée s’étend sur les années 1959 et 1960. Cette pée- 
riode est particuli¢rement intéressante car elle coincide avec un affaiblissement 
trés important de la radioactivité: c’est ainsi que la radioactivité observée en alti- 
tude a été 100 fois plus importante en Avril 1959 qu’en Avril 1960. 

Il est inutile, je pense, d’insister sur les méthodes de prélévement et de mesure 
qui, heureusement, sont aujourd’hui a peu prés standardisées. Signalons seule- 
ment que ceux des prélevements effectués au sol et en altitude, qui aboutissent 
a des mesures de radioactivité globale, sont effectués sur des filtres fixes dont le 
diamétre est de 3 cm, et que ceux de ces prélévements qui sont destinés 4 des analy- 
ses radiochimiques sont effectuées sur des filtres de diamétre 40 cm. Dans ces deux 
cas respectifs, les débits moyens sont de 20 et 500 métres cubes A Vheure. 


Touts les résultats cités, correspondants aux préléevements effectuées au niveau 
du sol, sont une moyenne des résultats de 9 stations situées en France. 


Quant aux mesures, extrémement nombreuses, elles sont le travail de plusieurs 
techniciens ou ingénieurs: en particulier les analyses radiochimiques ont été me- 
nées a bien par Monsieur HEmon, que je tiens a remercier particuliérement. 

Enfin, il me reste a signaler que ces différentes études, dont certaines ont 
été entreprises il y a plus de cing ans, sont effectuées au sein du Laboratoire de 
Détection et de Géophysique, que dirige Monsieur le Professeur Y. Rocarp. 


(*) Laboratoire de Détection et de Géophysique, Service Détection, Orsay 


(Seine). 
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Radioactivité 8 globale de Pair au niveau du sol. 


La moyenne des résultats mensuels des 9 stations, exprimée en wuCurie par 
métre cube d’air, donne les chiffres suivants pour les deux années envisagées: 


1959 4.33 | 3.31 | 3.95 | 4.41 | 3.44 | 2.05 | 0.90 | 0.37 | 0.19 | 0.10 | 0.06 | 0.04 


1960 0.05 | 0.13 | 0.09 | 0.08 | 0.10 | 0.08 | 0.05 | 0.05 | 0.04 | 0.02 | 0.02 | 0.02 


Les calculs précis, qui permettent en définitive d’exprimer les activités en 
uuCurie, font intervenir de nombreux paramétres, variables d’un échantillon a 
Vautre et aussi d’un ensemble de comptage 4 un autre. Ce sont entre autres le 
débit d’air prélevé, la géometrie de l’ensemble de comptage, le rendement des dé- 
tecteurs, Page des résidus radioactifs prélevés. 
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Fig. 1 - Variations du bruit de fond observé avec des tubes GM 13.47 de 1959 @ 1960. 


— 218 — 


Les activités mesurées sont faibles, du méme ordre de grandeur que les bruits 
de fond des détecteurs utilisés. Aussi de nouvelles sources d’erreurs apparaissent- 
elles, dues aux variations de ces bruits de fond. En observant les résultats donnés 
par 30 ensembles de comptage semblables, il nous a été possible d’estimer la part 
des variations du bruit de fond qui est due aux variations naturelles — cette va- 
riation est en effet commune 4 tous les ensembles — et la part des variations du bruit 
de fond qui est due aux fluctuations statistiques. Ces observations permettent de 
de fixer une limite supérieure satisfaisante pour ce qui est des erreurs liées aux 
bruits de fond. Ceci nous a permis également de mesurer convenablement des acti- 
vités du méme ordre de grandeur ou méme, dans certains, cas inférieures aux 
bruits de fond. (Voir Fig. 1: Aspect des variations du bruit de fond). 

L’examen des résultats montre que durant chacune des deux années 1959 
et 1960, la radioactivité a décru nettement entre les mois de Mai et Décembre. 
En 1959, la « periode » de cette décroissanceest d’environ 30 jours, en 1960 d’envi- 
ron 60 jours. Les explosions francaises du 13 Février et du ler Avril ont provoqué 
une trés légére augmentation de l’activité en Février-Mars 1960 et en Mai 1960. 
Les résultats journaliers montrent que les aérosols n’ont été observés que peu de 
jours: les 29 Février et ler Mars, d’une part, aux environs du 10 Avril et du 10 Mai 
d’autre part. 

Quant a la radioactivité %, durant ces trois passages, elle a été trouvée respecti- 
vement égale a 40 fois, 2 fois et 3 fois la valeur moyenne observée avant le début 
des essais; c’est a dire qu’elle est restée, méme durant ces quelques jours, extre- 
mement faible. 

Toujours en ce qui concerne la radioactivité 8 au niveau du sol, nous avons 
depuis peu effectué des mesures de radiochimie pour quatre radioéléments: (Sr + 
+ Y)%, (Ce + Pr)!44, Cs!87, et (Ru + Rh)!, Les concentrations trouvées dans 
Pair pour ces quatre corps montrent bien le nouvel apport d’activité consécutif 
aux deux premiéres explosions francaises, l’exemple le plus net étant celui du Ru- 
thénium, dont la concentration en Février 1960 était de 1.1 uuCurie par tonne d’air 
et est devenue en Mars 1960 égale a 13.7 wuCurie par tonne d’air. I] s’agit 
dans les deux cas de concentrations extrémement faibles. Dans l’intervalle compris 
entre Avril et Décembre 1960, les concentrations dans l’air de ces quatre radioélé- 


ments décroissent de la méme maniére, et la « période » commune correspondante 
est en moyenne de 50 jours. 


Radioactivité 8 globale de lair en altitude. 


Dans une des stations de prélévement, nous avons pu, a partir du mois de 
Mars 1959, mesurer la radioactivité de lair prélevé a des altitudes allant jusqu’a 
13 kilométres. 


Les résultats correspondants, envisagés de deux maniéres, nous ont permis 
de faire les constatations suivantes: 


1) Profil de la radioactivité en fonction de l’altitude — Durant la méme période, 
cesta dire durant les mois de Mars, Avril et Mai, en 1959 et en 1960, les deux profils 
obtenus pour les variations de l’activité avee Valtitude font apparaitre un maxi- 
mum d’activité entre 11 et 12 km d’altitude, et ceci bien que les activités du profil 
1960 soient 100 fois plus faibles que celles du profil 1959. 

La radioactivité de lair prélevé de Mars & Mai 1959 entre 8 et 13 km était 
23 fois plus forte que la radioactivité de Vair au sol pendant la méme période: 


— 219 — 


91 uu.Curie par métre cube au lieu de 4. En 1960, ce méme rapport a été trouvé 
égal a 13 (1.15 uuCurie par métre cube d’air prélévé entre 8 et 13 km et 0.09 wuCurie 
par métre cube d’air prélevé au niveau du sol). . 
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Fig. 2 - Profil de la radioactivité avec l’altitude, entre Mars et Mai 1959. 


Il est nécessaire, pour pouvoir tracer ces profils, d’accorder la méme importance 
aux résultats enregistrés pour chacun de ces trois mois, et de ne s’exprimer qu’en 
activité moyenne 4 une altitude déterminée. C’est qu’en effet, bien que ces pré- 
lavements en altitude aient représenté au total 200 heures de vol en 1959 et un peu 
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Fig. 3 - Profil de la radioactivité avec Valtitude, entre Mars et Mai 1960. 


plus en 1960, le nombre de résultats utilisables pour la discussion d'un point précis 
reste assez restreint. C’est pourquoi les profils cités n’ont qu'une valeur indicative. 
, Néanmoins ces résultats sont tout a fait compatibles avec ceux déja publiés 
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C’est ce que nous avons fait pour les années 1959 et 1960 avec lair prélevé 
entre 8 et 10 km d’altitude. C’est le plus grand nombre de prélévements a ces alti- 
tudes qui nous a fait choisir cette altitude de préférence 4 une autre. 


1959 =‘ |13.22 28.14 |16.28 |13.33 | | 1.47| 0.53] 0.77| 0.75 | 0.42! 
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Ces résultats sont exprimés en wuCurie par métre cube d’air. 

Le graphique, que ces résultats permettent de tracer, et qui représente les 
variations de la radioactivité de lair prélevé soit au sol, soit a 9 km d’latitude, du- 
rant les années 1959 et 1960, montre que les variations observées ont une forme 
commune. 

Ceci permet de penser que le phénoméne observé a 9 km se retrouve au sol, 
notablement affaibli et un certain temps plus tard. Pendant la période envisagée 
ce délai, pour retrouver au sol le méme phénoméne qu’a 9 km est de Vordre de 50 
jours et l’affaiblissement correspondant égal a 11. Si nous les interpretons de cette 
maniére, les résultats signifient que la « vitesse de retombée » des produits radioactifs 
est de ordre de 0.2 km par jour. 

Cette valeur peut étre rapprochée de celles proposées par Buirrort & LocKarT 
(Nature, Mai 1956, pp. 990-992). Us ont défini une « vitesse de retombée » comme 
quotient de l’activité mesurée par unité de surface et par jour (au moyen de préle- 
vements au sol sur papier gomme) et de l’activité mesurée par unité de volume (au 
moyen de prélévements au sol sur papiers filtres). 

Leurs valeurs moyennes étaient comprises entre 0.8 et 9 km par jour. il est 
encore satisfaisant de constater que les diverses valeurs données a cette vitesse de 
retombée sont du méme ordre de grandeur que alors que les points de départ diffé- 
rent totalement: on interpréte les activités mesurées sur de lair prélevé a diffé- 
rentes altitudes d’une part, et les activités mesurées sur de lair prélevé uniquement 
au sol d’autre part. 

Nous n’avons pas eu jusqu ici la possibilité de faire des analyses radiochimiques 
avec de l’air prélevé en altitude, mais je pense que c'est par ces procédés qu'il de- 
viendra possible de préciser les notions de vitesse de retombée, notions importantes 
puisqu’elles peuvent intéresser notre sécurité. 


APPLICATION OF NUCLEAR-BOMB DEBRIS AS 
TRACER FOR STUDIES OF WEATHER SYSTEMS 


by P. B. STorEB6O (*) 


Summary — The meteorological analysis of weather situations during which radio- 
active samples were collected, is described. It appears that precipitation washes out a 
significant part of the radioactive particles in the air. Successive samples from weather 
systems revealed that when precipitation was produced in the warm air mass only, 
the radioactivity concentration in the precipitation decreased with time and was inde- 
pedent of location. In order to explain this, a new weather system model is proposed, 
in which the main part of the precipitation is produced by uniform lifting of a warm 
air tongue. 


Starting in December 1957 the Nuclear Studies Branch of the Geophysics 
Research Directorate has analyzed precipitation samples from Burlington, Ver- 
mont, and from Bedford, Massachusetts, USA. In a number of occasions more than 
one sample was taken from the same weather system. The examination of these 
successive samples together with a meteorological analysis of the weather situations 
in which they were taken, is the main topic of this paper. 

The material used in the analysis were sea-level weather maps, 500 mb maps. 
cross sections, maps of the pressure in the tropopause level, and a temperature time 
plot for the 800 mb level. 

Fig. 1 gives an example of the structure analysis by these means. 

Some trajectory analyses had been made during an earlier examination of the 
material (') and were used as an extra aid. 

Tropopause maps were found to be of value in pointing out the general areas 
of tropical and polar air masses. The polar air masses usually carried with them a 
very low tropopause, below 300 mb during the winter and 250 mb during the sum- 
mer. 

it is clear that extreme caution must be exercised when the radioactive mea- 
surements are used for deductive purposes. 

Measurements at one station are sometimes regarded as representative for the 
latitude or the weather zone. The geographical representativity of radioactivity 
deposition is, however, not examined. 

It is well known that due to the topographical features of the earth some re- 


(*) Geophysics Research Directorate, Air Force Cambridge Research Laborato- 
ies. Present address: Norwegian Defence Research Establishment, Lillestrém, Norway. 
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gions are regular birthplaces of weather systems while others usually encounter 
weather systems in mature or old stages. The question arises whether the concen- 
tration or the composition changes systematically during the development. 
During the period 15-20 June 1959 a weather situation was sampled at Bed- 
ford which may give some insight to these changes. This is shown in Figs. | and 2. 
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Fig. 1 - The weather-situation 15-19 June 1959. 

On the tropopause pressure maps E (elevation) indicates high tropopause with 
low pressure, D (depression) indicates low tropopause under high pressure. Broken 
lines are boundaries for the tropical type of tropopause, shaded area indicates over- 
lapping of tropical and higher latitude tropopause. The thick solid line across the maps 
indicates the position of the cross section. On the cross section solid lines are isotherms. 
broken lines are isolines for relative humidity with the shaded areas indicating relative 
humidity above 90%, the other lines are 70%, 50% and 30%. Tropopause is indicated 
by the dotted lines. Rain fell at Bedford for the periods during which thick horizontal 
lines are drawn on the radioactivity plot, and three samples were taken as indicated. 


A cut-off low, containing polar air, formed and stayed over or near the station for 
such a long time that three pure samples were taken from the precipitation within 
the low. The samples were analyzed for Sr®°, Sr*? and W1™, and the concentration 
of all the isotopes dropped rapidly. For Sr°° and W18% the concentration in the 
third sample was less than 1/15 of that in the first, and for Sr®® a drop to less than 


1/8 was found. 
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No appreciable influx of new air is indicated by the meteorological analysis. 
It is also difficult to use such an influx to explain the drop, because the two lower 
values of Sr®° were below values encountered before this period and at least three 
weeks after it. It seems that the only possible explanation for the drop is washout 
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Fig. 2 - The weather-situation 15-19 June 1959. 


of radioactivity from the air, so that fewer particles were available for the later 
rainfalls to capture. The concentration of radioactivity in precipitation should 


thus in certain respects give an indication of the precipitation history of the air 
mass. 
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Fig. 3 - The weather-situation 29 July 1958. 


On the tropopause pressure map EF (elevation) indicates high tropopause with low 
pressure, D (depression) indicates low tropopause under high pressure. Broken lines 
are boundaries for the tropical type of tropopause, shaded area indicates overlapping 
of tropical and higher latitude tropopause. The thick solid line across the maps indica- 
tes the position of the cross section. On the cross section solid lines are isotherms, bro- 
ken lines are isolines for relative humidity with the shaded areas indicating relative hu- 
midity above 90%, the other lines are 70%, 50% and 30%. Tropopause is indicated 
by the dotted lines. Rain fell at Burlington and Bedford for the periods during which 
the horizontal lines are drawn on the radioactivity chart, thick line indicates heavy 

rain, thin line very light rain. One sample was taken each place as indicated. 
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Most of the successive samples in the period examined (January 1958 to 
September 1959) were taken from weather systems or cyclones with warm sectors. 
The samples were ascribed to one system when the analysis indicates that the pre- 
cipitation was connected with the same wave of warm air. 

All the transitions between successive samples from weather systems were 
classified according to decrease or increase in the concentration of the isotopes in 
the precipitation. The result for precipitation formed in the warm air is given in 
table |. 


TaBLE 1 - Trends in the radioactive concentration in precipitation for successive precipi- 
tation samples from warm air mass only. 


| = 3 ; 
Decrease with time Increase with time | Unreliable | 


. US | 1 | 1 | 


There is a strong indication that the concentration decreases with time. 

Most of the first samples in a sequence are from precipitation falling after a 
dry-weather period. The measurements may then be influenced by the deposition 
of dry particles on the funnel before the precipitation started, or by partly evapo- 
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Fig. 4 - The variation of concentration of radioactivity in rainwater when uplift along frontal 
surfaces produces the precipitation. 


ration of droplets in dry air beneath a frontal surface or by pickup of particles by 
raindrops from the air beneath the frontal surface. Such effects might increase the 


concentration of radioactive matter in the samples and this would make interpreta- 
tion questionable. 


eos 


However, some of the observations indicate that these effects do not influence 
the statistics significantly. A number of the sequences listed in table | are samples 
from different stations, one from Bedford and the other from Burlington. One 
such occasion is shown on Fig. 3. In this case the rain fell first at Burlington and 
had nearly double the concentration of Sr®® than the rain which fell at Bedford la- 
ter. On other occasions, the precipitation fell first at Bedford and later at Burling- 
ton, with the lowest concentrations at Burlington. 

On these occasions, there should be little reason to expect significantly dif- 
ferent conditions during the sampling. This seems to exclude any possible syste- 
matic geographic influence, and to establish the relative time as the important 
factor. 

The most plausible explanation of the measurements must be sought in the 
washout mechanism, and the conclusion is that the precipitation falling early du- 
ring the development of a frontal storm originates from air less washed out than 
precipitation falling later on, while the variation within the precipitation area is. 
of minor importance. 
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Fig. 5 - The variation of concentration of radioactivity in rainwater when uniform lifting 
of air in the warm sector produces the precipitation. 


This result is contradictory to what must be expected from frontal models, 
the expected air flow and concentration distribution of which are shown on Fig. 4. 
Precipitation should be formed in the warm air mass mainly when it is gliding up 
over the wedge of cold air in front of the wave. Because the whole system is moving 
toward the right, the first precipitation captured by a station should be from the 
upper parts of the clouds, formed in the air with a long precipitation history. Later 
on, the surface front comes closer to the station and rain from air with shorter pre- 
cipitation history should be encountered. This should consequently lead to increa- 
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sing concentration of radioactivity with time at one particular station until passage 
of the warm front, but no general conclusions can be drawn about geographical 
differences. 

The measured decrease in the concentration seems to indicate that the uplift 
along a frontal surface is of minor importance in precipitation formation. A gene- 
ral uplift of the warm air over the whole precipitation area without incorporation 
of new air into the system would explain the observed trend, because the degree 
of washout would then be more uniform and would depend only on time. This 
model is shown in outline in Fig. 5. 

Some complications arise. Stronger winds are observed in the upper levels 
of a warm wave indicating a flow of air thorugh the system, but it is clear that the 
model cannot account for precipitation being formed in this air. Precipitation- 
forming clouds may, however, protuberate into this flow and air may be carried away 
without being in conflict with the observations. 

The fronts shown on Fig. 5 have the same appearance as in Fig. 4. It may 
be noticed, however, that the smooth slope of the frontal surfaces is not a necessary 
condition. The form of the frontal surfaces is much less restricted by this model 
than by the one shown in Fig. 4. 
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BLEEKER: Investigations carried out in the Netherlands show that the radio- 
activity of rain changes during the passage of a front. It also appeared that 
the «age» of the fission products was different. This seems to indicate that 
first frontal rain comes from a different airmass than the rain at the end 
of a frontal passage. The frontal system should be considered as a circu- 
lation system and one should be careful with explanations based on the 
classic Norwegian frontal model. 


SToREBO: I do not think there is a disagreement between Dr. Bleeker and me. 
I am well aware that the «new» model is simplified. The table presented 
refers to occasions where meteorological analysis indicated precipitation from 
the same warm air mass. It may be mentioned that the examination also 
included some occasions with cold front passage, in which concentration of 
radioactivity usually increased, and where the composition might have 
undergone changes. 


MERIDIONAL TRANSPORT OF PARTICLES AND 
STANDARD VECTOR DEVIATION OF UPPER WINDS 


by HERMANN FLOHN (*) 


Summary — The meridional dispersion of particles depends from the mean me- 
ridional circulation (HADLEY-type) and the turbulent mass exchange. The velocity of 
the latter process can be estimated with the standard deviation of the meridional 
wind component, which is represented in two diagrams. 


Zusammenfassung — Die meridionale Ausbreitung von Partikeln hangt von der 
mittleren Meridionalzirkulation in der Vertikalebene (HaDLEY-Zirkulation) und dem 
turbulenten Massenaustausch ab. Die Geschwindigkeit des turbulenten Austauschs 
kann mit Hilfe der Streung der meridionalen Windkomponente abgeschatat werden. 
Diese GréBe wird in zwei Diagrammen dargestellt. 


In an earlier publication (°) the author discussed some models of particle 
exchange between troposphere and stratosphere. BREWER () and RAETHIEN (1°) 
proposed a mean meridional circulation wheel crossing the tropopause (Fig. 1A) (**). 
while other authors stressed the importance of the horizontal exchange in the zone 
of maximum winds near the tropopause (Fig. 1 B), especially the strong ageostro- 
phic components of wind in the vicinity of jet streams, where tropospheric and stra- 
tospheric air can change their position within the zone of the tropopause break (?). 

In this preliminary report it is intended to derive quantitative estimates for 
the meridional mass exchange and to investigate its main climatological properties 
as a function of height, latitude and season. It seems advisable to discuss an equa- 
tion derived by Soror & Daruine (1”) from G. T. TayLor’s turbulence theory, 
which gives a relation between the standard deviation o (at a fixed point) of the 
(Lagrangian) transport vector x and that of the (Eulerian) wind v: 


(1) a(x) — G(T) + 6 (v) 


(*) Meteorologisches Institut der Universitat Bonn/Rh. 

(£*)oSince’ the equatorial stratosphere between the tropopause and about 10 mbs 
is considered — according to its vertical lapse rate of temperature — to be the most stable 
layer of the atmosphere, this fact seems to be inconsistent with an average lifting com- 
ponent in that part of the BREWER-DOBSON circulation model. However, it should be 
pointed out, that the existence of multiple tropopauses near the equator [cf. 6), Fig. 5 
and H. FLoun, Mitt. Dt. Wetterdienst, 20, 50-57 (1960)] may suggest the occurrence 
of vertical exchange processes in that layer: further investigations are necessary. 
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Here the function G depends on the time T and on a parameter a, which is corre- 
lated with the magnitude of turbulence elements: 


(2) G(T) = | 2 2 = ‘al el: 


From comparisons of observed trajectories (or geostrophically approximated tra- 
jectories) and observed winds the parameter e~“ is estimated to 0.4 — 0.6 and an 
average value e~“ =().5 seems to be realistic. However, further investigations 
should be recommended. 
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Fig. 1 - Idealized Patterns of mass exchange between troposphere and stratosphere. A = 
Tropopause circulation after Brewer, B — Horizontal exchange (double arrows), 


Js = Subtropical jet, J, — Polarfront jet (PALMEN). 


The present study is concentrated on the meridional exchange, which depends 
on G (T) and o (vy), where vy is the meridional component of wind. The distribution 
of the geostrophic meridional wind component vy, can be easily derived for two 
levels (500 and 300 mbs) from two atlas publications of Laney, Bryson & Coll. (Goa. 
If we compute latitudinal averages of these data month by month (cf. Fig. 2) 
we observe at 300 mbs a zone of maximum co (Ugy) varying between Lat. 50° N 
in winter and about Lat. 57° N in summer. Nearly the same position of the ma- 
ximum can be found at the 500 mb-level. The numerical values of ¢ (vgy) vary 
only slightly with season: at the 300 mb-level the highest values are 16.9 m sec—! 
in November and 15.4 msec! in April, while in June it drops to 12.4 m sec7, 
In subtropical latitudes we observe a broad minimum with values of 6.2 — 7.5 
msec! between June and September. The relatively important gradient of 


6 (vgy) between 75° and 85° N can be interpreted with the relative constancy of 
the core of the circumpolar tropospheric vortex. 


— 231 — 


a6 The evaluation of actual wind observations had been based firstly on systema- 
tic investigations by H. L. Crutcuer, which have been published at first for indi- 
vidual stations (?) for the levels 850, 700, 500, 300 and 200 mbs. From these data 
approximative latitudinal averages have been computed. For the levels of 500 
and 300 mbo (vy) from these sources coincides rather well with o (vgy) with ex- 
ception of the summer values at 20° N — where a (vgy) > 6 (vy) — and some va- 
lues in the arctic, where for o (vy) only data from the American section are availa- 
ble, which might not be quite homogeneous. After the publication of a complete 
atlas of upper winds (*) including the 100 mb level, revised latitudinal averages 
have been used. 
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Fig. 2 - Standard deviation of the geostrophic meridional wind component Vgy, latitudinal 
averages at 300 mbs, northern hemisphere (m sec-!); data from (2). 


These data have been extended to additional stations in the equatorial lati- 
tudes and in India, which fitted well into the picture, and for a selection of wind 
observations above the 100 mb level, especially for 50, 25 and 15 mbs. In addition 
to all available published data a selection of stratospheric winds from European, 
American and Pacific stations have been evaluated from sources of the Project 
« Stratospheric Winds » (’) (Deutscher Wetterdienst, Offenbach, Dr. H. Faust). 

From these data, latitudinal averages of o (vy) have been evaluated for the 
summer and winter seasons of the northern hemisphere as a meridional cross-section 
(Fig. 3). Since the evaluation of data above the 100 mb-level is far from being 
complete, the isolines can only be considered as preliminary estimates. The highest 
values of the meridional exchange are observed between 200 and 300 mbs, especially 
near Lat. 50° N in summer, 45° N in winter; this may be interpreted as the area 
with the maximum frequency of polarfront jets with the accompanying tropopause 
breaks. In the vicinity of the average position of the subtropical jet (200 mbs, 
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30-35° N) o (vy) is only slightly smaller. A marked zone of low values is observed 
in tropical latitudes, where the lowest values are found near 10° N in summer, i.e. 
near the meteorological equator. Between about 180 and 80 mbs o (vy) decreases 
rapidly with height. In the middle stratosphere above 100 mbs and the summer 
hemisphere, o (vy) is uniformly only 2.5 — 4m sec™1, throughout the year. while 
in the winter stratosphere north of 40° N the values are significantly higher (6-12 
m sec), However there is some evidence for higher values at the 15 mb level. 
where recently surprisingly large time variations of the winds at equatorial lati- 
tudes are observed (14). 
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Fig. 3 - Standard deviation of the meridional wind component vy (m sec), latitudinal 
averages for the northern hemisphere, winter and summer: data from (?) (3) and other sources 


Together with G (vy) the time function G (T) (Fig. 4) enables us to estimate the 
rate of the meridional propagation of particles with horizontal exchange from a 
given source. With a normal (Gaussian) distribution the average deviation d is 


2 \}/ 
(3) i—o(—)" ~0.8. 


and the average meridional propagation D (v,) by these horizontal exchange pro- 
cesses 
(4) D (vy) = 0.8 G(T) o (vy). 


Assuming e~“ = 0.5 we obtain characteristic values of D (vy) given in the left 


part of Table 1. 


TABLE I - Meridional propagation by horizontal exchange D (vy) and by the average HADLEY- 
cell D (vy*). 
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7 days 830 1660 2770 4050 » 60:5" 7302 1210's 
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90 days 3320 6640 11080 16600 » | 778 3890 15560 » 


These results are of the same magnitude as the observed spreading of Kra- 
katao volcanic dust (#8). It can easily be seen, that the meridional propagation by 
that mechanism across the equatorial zone and in the stratosphere takes much more 
time than in the tropopause region of middle latitudes. 

In addition to this turbulent propagation the meridional transport D (vy*) by 
the meridional wind component v,* (averaged with respect to longitude and time) 
— i.e. with the average circulations in the HapLEy-cells — can certainly not be 
neglected. Since v,y* changes its sign with height, we have to expect opposite trans- 
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Fig. 4 - Time function G (T) after equation (2). 
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ports near the surface and in the tropopause layer. It is easily understood that 
latitudinal averages based on maps with a relatively small number of unevenly 
distributed stations cannot, in each case, warrant sufficient reliability and internal 
consistency. The values of v,* derived from CRUTCHER’s Atlas (?) are at least par- 
tly biased by the sparse network and by the shortness and inhomogeneity of the 
period. However, we have to expect from this and other sources values of 
0 —1 msec! in most latitudes, of 1 —2 msec in Lat. 10-209 N near 900 mbs 
and near 200 mbs (9); values of D (vy*) are given in the right part of Table 1. Due 
to its linear progression the relative contribution of this factor is small up to about 
one week, but of the same magnitude as the turbulent motion in periods of a month 
and more. Unfortunately the quantitative distribution of v,* with respect to 
season, latitude and height is not sufficiently known as yet. 

The investigations summarized here have been supported by the Schutzkom- 
mission of the Deutsche Forschungsgemeinschaft and by the Deutscher Wetter- 
dienst, which is highly appreciated. A more detailed discussion will be published 


after a completed evaluation of upper wind statistics. 
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Discussion 


D. H. Prerrson: Although one accepts the concept of an effective stratospheric 
barrier at the equator, we have observed stratospheric debris in the Southern 
hemisphere troposphere within a few months of an injection at 119N. The 
division between Northern and Southern hemispheres for such injections ap- 
pears roughly in the ratio of 2/1. 


LE TENEUR DE L’AIR EN PETITS ET GROS IONS 
RADIOACTIFS 


par J. Bricarp (*), J. PrapEet (**) & A. RENovx (*) 


Résumé — En assimilant a des petits ions les atomes RaA provenant de la désinté- 
gration du Radon présent dans l’air, on évalue par le calcul la fraction de ces particules 
fixées sur les poussiéres et les noyaux de condensation, ainsi que leur durée de fixation. 

Pour vérifier ces considérations, on compte les petits et gros ions radioactifs par la 
méthode de ZELENY, en maintenant |’électrode axiale des tubes sous tension négative, 
les autres particules sont fixées par captation électrostatique ou avec un filtre papier 
et les activités des différents échantillons sont étudiées par comptage x. On trouve une 
concentration de l’air en petits ions RaA de 1.5 - 10-4 atome par cm®. Connaissant la 
teneur de l’air en Radon, et en admettant que l’équilibre radioactif est atteint entre le 
Radon et le Radium A qui en provient, on obtient par différence les concentrations de 
RaA fixée sur les autres particules. 


Summary — The proportion and free life time of RaA atoms arising from the 
radioactivity of atmospheric radon, and catched by dust particles, large ions and con- 
densation nuclei, is evaluated, with assumption that these atoms are identical to the 
ordinary small ions. 

Experimental verification of the calculation are made by catching small and large 
ions with ZELENY tubes, axial electrode being negatively charged. Other particles being 
catched with electrical precipitation and filter paper, activities of different samples 
are measured by x counting. 1.5 - 10~* per cm® small ions RaA concentration is found. 
Knowing the air radon value concentration, and with the assumption of radioactive 
equilibrium only between radon and RaA in free air, it is possible to evaluate the con- 
centration of RaA catched by other particles. 


[. Considérations théoriques — En Vabsence de résultats nettement établis, 
nous admettons en premiére approximation que tous les atomes RaA issus du Ra- 
don et présents dans lair possédent une charge unitaire positive, Verreur qui en 
résulte ne dépassant pas 17% [Brices (1)] et le cas échéant pouvant étre introduite 
dans les calculs si elle était confirmée par des mesures actuellement en cours: 
les petits ions radioactifs qui en résultent ayant une mobilité du méme ordre de 
grandeur que les petits ions ordinaires [Pzrpram (?)| ont également méme coefh- 


cient de diffusion. 


(*) Laboratoire de Physique des Nuages de la Faculté des Sciences de Parts. 


(3) Commissariat A l’Energie Atomique, Fontenay-aux- Roses. 
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Nous admettons qu'il n’y a pas d’adsorption du Radon par les aérosols. Ceci 
a été montré par l'un de nous [PRADEL (?)], en constatant qu’a plus d’un an d’inter- 
_ valle, les comptages « de filtres papier chargés de poussiéres d’Uranium prélevées 
en air fortement chargé de Radon n’ont pas varié de fagon appréciable. Désignons 
par n et ng les concentrations de l’air en petits ions normaux et en petits ions ra- 
dioactifs, Ny et N’ étant les concentrations des noyaux de condensation neutre et 


des gros ions négatifs. 
Soit: 
(1) GA = Arn NRn 


le nombre d’atomes RaA apparaissant par cm? d’air et par seconde, Nr, désignant 
la concentration de lair en Radon et Arn sa constante radioactive. 

On peut écrire la relation: 

dna E = 

(2) Ah = qa— nag (na + 8)N, + BN’ + M + ia) 
a représente le coefficient de combinaison des petits ions radioactifs avec les petits 
ions négatifs. Du fait que les petits ions radioactifs ont méme mobilité que les pe- 
tits ions positifs de l’air, il résulte qu’ils ont également méme coefficient de combinai- 
son avec les petits ions négatifs [Lorn (*)]. En atmosphére normale nous pouvons 
ainsi négliger le produit «n devant les autres termes de la relation (2) [MUHLEISEN (°), 
Israkt (°)]. 8) et 8’ sont les coefficients de fixation des petits ions radioactifs sur les 
noyaux neutres et sur les gros ions. Les deux coefficients (, et 8’, dont l’expres- 
sion (*) ne fait intervenir que le coefficient de diffusion et la mobilité des petits 
ions radioactifs [BRricarp (’)] sont donc identiques aux coefficients de fixation des 
petits ions ordinaires sur les mémes particules. I] en est de méme pour M, qui 
représente Veffet des particules de dimensions supérieures et des poussiéres, et que 
lon peut évaluer & 30% en moyenne de la somme N,8,. + IN’: 

Posons: 


(3) 8 == N,85 Ve St 


Dans le région Parisienne, d’aprés les mesures effectuées sur les ions ordinaires. 
a été trouvé en moyenne de l’ordre de 2 - 10-2 sec—! [Mme THELLIER (8)], les va- 
leurs extrémes étant comprises (ISRAEL) entre 18 - 10-2 sec (atmosphéres trés 
polluées) et 3 - 10~ sec; 4.4 est la constante radioactive du RaA. Dans les atmo- 
spheres trés polluées (8 = 18 - 10-2 sec~!) on négligera ).4 devant 6, ce qui revient 
a dire que la désintégration du RaA n’a pas eu le temps d’intervenir sensiblement 
avant sa fixation sur les autres particules et que pratiquement les petits ions radio- 
actifs provenant du radon sont exclusivement constitués par RaA. Sinon, il faut en 
tenir compte, en appliquant les relations classiques de désintégration en fonction 
du temps. 

Lorsque Véquilibre est atteint [(dn4/dt) = 0], la concentration limite corre- 
spondante a pour valeur d’aprés (2) et (3): 


qA 


(4) i 
B+ Az 


(*) La validité de ce calcul, contestée par Keere, NoLaAN & Ricu (Proc. Roy. 
Irish Acad. Juillet 1959) sera confermée dans un autre mémoire, a paraitre pro- 
chainement dans la présente revue, 


La quantité 0 = (1/8) représente Vintervalle de temps moyen qui sépare l’ap- 
parition d’un atome radioactif en provenance du radon, qu’il soit ou non désinté- 
gré, et sa fixation sur une particule. Dans le cas présent, nous admettrons qu’il 
est de Vordre d’une cinquantaine de secondes (°). 

La quantité (1/8 + 2.4), qui représente la constante de temps de mise en équi- 
libre, est également la durée de vie d’un petit ion RaA et l’équilibre représenté 
par la relation (4) est atteint au bout de quelques minutes. 

La totalité des produits de désintégration du Radon se trouve ainsi soit a 
V’état libre, sous forme de petits ions constitués principalement par RaA et éventuel- 
lement par RaB et RaC en trés petites quantités, soit sous forme de noyaux de 
condensation radioactifs électriquement neutres (provenant de gros ions initiale- 
ment négatifs) ou de gros ions radioactifs positifs (provenant de noyaux de conden- 
sation initialement neutres), soit fixée sur des poussiéres. 

Soit N4 la concentration en atomes de RaA correspondant a ces trois catégo- 
ries de particules. 

Etant donné la faible période du RaA (3 min) on peut admettre que Péquili- 
bre radioactif est sensiblement atteint entre le Radon et le RaA qui résulte de sa 
désintégration (10 minutes sont en effet nécessaires pour que cet équilibre soit 
réalisé 4 10°% prés, et sur ces dix minutes il faut compter le temps qui s’écoule entre 
le dégagement du Radon et son contact avec l’atmosphére). Nous écrirons donc: 


(5) A= ARn™Rn = AA (n4 ae Na) : 


A partir de (4) et (5), on trouve que: 


‘ INLA S= = 

(6) ASH = 
nA AA 

<7) Na at: 6 


la relation (6) permettant d’exprimer la concentration de air en RaA fixé sur les 
gros ions et poussiéres, et la seconde exprimant le rapport des concentrations 
des atomes de RaA libres et fixés sur d’autres particules. 

On voit que le rapport nA/Na est indépendant de la quantité du Radon pré- 
sent dans l’air. 

Les relations ci-dessus sont également valables pour les atomes de recul pro- 
venant de la désintégration ~ des descendants du Radon fixés sur les gros ions et 
poussiéres, a condition que |’équilibre radioactif soit établi entre eux, condition ra- 
rement remplie étant donné la période beaucoup plus longue des produits RaB 
et Ral. 

Bien qu’elle ne soit pas quantitativement vérifiée dans le cas actuel, la relation 
(7) indique que les rapports np/Np et nc/Nc correspondant au RaB et RaC€ sont 
trés faibles, et que la présence des petits ions libres RaB et RaC provenant du recul 


de RaA ou RaB fixé sur les gros ions et poussiéres peut étre négligée. 


Il. Vérifications expérimentales __ Pour vérifier ces considérations nous avons 
effectué la captation des petits et gros ions radioactifs avec des tubes de ZELENY, 


les électrodes axiales étant constituées par de fils métalliques fins portés a tension 
négative [KAWANO (°)]. Les prélévements sont effectués 4 Fontenay-aux- Roses, 
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aux environs de Paris, a 15 métres au dessus du sol. Aprés le prélévement les 
électrodes axiales sont placées entre deux scintillateurs et étudiées par comptage 
x en utilisant une technique décrite pour l’un de nous dans une autre publication 
| Bittarp & Pravet (!°)}. En opérant avec des fils chargés négativement, nous avons 
constaté qu il n’existe ni gros ni petits ions radioactifs en quantités appréciables. 


Fenétre 
Tube A Tube 8 


Air extérieur ' 
pa ed 


D=37 l/m Aspirateur Compteur 
——_ oe 


Ferrix) a gaz 


1 


Fig. 1 - Dispositif de captation des gros et petits ions radioactifs. 


+—HIll 


a) Dans une premiére série de mesures (Fig. 1) nous utilisons deux tubes 

A et B en série fixant, le premier les ions de mobilité supérieure a k, = 0.2 em/sec/ 

v/em, le second les ions de mobilité supérieure a k, = 10-3 cm/sec/v/em, c’est-a- 
dire l'ensemble des gros ions moyens. 

Nous avons étudié séparément le pouvoir d’arrét de chacun de nos deux tu- 

bes en procédant de la facon suivante [Kawano (!°)]; on place les deux tubes 4 

et B en série, les électrodes axiales étant portées a la méme tension, on effectue une 

série de captations successives en faisant croitre les tensions de A et B d’une capta- 
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Fig. 2 - Etude du pouvoir d’arrét d’un tube &@ gros tons. 


tion a l’autre, et on détermine le rapport B/A des activités du second et du premier 
tube pour chaque captation de maniére que le rapport soit aussi faible que possible. 
A capte alors la presque totalité des gros ions radioactifs. Ceci est obtenu pour une 
mobilité limite K, = 1073 cm/sec/v/em. Ainsi les gros ions de Langevin, qui échap- 
pent a nos captations, n’ont pu étre mis en évidence par cette méthode. 
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La Fig. 2 représente le résultat de nos mesures pour les gros ions. La Fig. 3 
représente la répartition de l’activité fixée sur l’électrode axiale en fonction de la 
distance a l’entrée du tube. Elle est obtenue en sectionnant le fil axial en morceaux 
He 10 cm de longueur et en comparant pour des prélévements successifs l’activité 
d’une portion quelleconque a celle de la portion d’entrée par comptages simultanés. 
La décroissance réguli¢ére avec la profondeur montre le bon fonctionnement du tube. 

Nous avons d’abord cherché a établir la nature de ces différentes particules en 
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Fig. 3 - Répartition de Vactivité de l’électrode axiale en fonction de la distance a@ l’en- 
irée du tube @ gros ions. 
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Fig. 4 - Exemple de décroissance de Vactivité des petits ions. 
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effectuant des prélévements de durée aussi courte que possible et en étudiant la 
décroissance des activités fixées sur chacune des deux électrodes. Les Fig. 4 et 5 
représentent un exemple correspondant a des prélévements de 10 minutes. Le ta- 
bleau suivant indique les rapports des activités calculées dans Vhypothése ot les 
petits ions présents dans l’air sont constitués uniquement par RaA (R,) et les gros 
par RaA + RaB + RaC a l’équilibre radioactif (R,) les comptages étant effectués 
respectivement entre 3 et 5 minutes et entre 9 et 11 minutes aprés l’arrét de l’aspi- 
ration de lair dans les tubes; le méme tableau représente le résultat moyen de nos 
comptages, r et R représentent les mémes rapports mesurés respectivement pour les 
petits et gros ions. 


0.398 | 0.868 9.43 0.81 


Etant donné la faiblesse des quantités captées, il en résulte une erreur impor- 
tante sur les quantités r et R. L’étude statistique de nos résultats nous indique qu’ 
elle est de l’ordre de 15% pour les premiers et 12% pour les seconds. Des préléve- 
ments de moindre durées auraient évidemment conduit a des différences plus mar- 
quées entre r et R, mais les activités correspondantes n’étaient plus mesurables dans 
ces conditions. Un dispositif expérimental destiné spécialement a cette étude est 
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Fig. 5 - Exemple de décroissance de l’activité des gros tons, 


actuellement en construction. Quoiqu’il en soit, si ces mesures ne nous renseignent 
pas sur la constitution exacte des petits et gros ions radioactifs, et si en particulier 
elles ne nous permettent pas d’affirmer qu’il y a équilibre radioactif entre RaA, 
RaB et Ra€ sur les gros ions, elles montrent une différence indiscutable entre la na- 
ture des deux catégories de particules. 

Pour effectuer les comptages, afin d’améliorer la précision, les captations sont 
faites pendant | h 30m. II résulte de mesure effectuées pendant une période de 6 


4 
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mois, durant l’hiver 1959-60 que la teneur moyenne n4 de lair en petits ions radioac- 
tifs est de 1.5 - 10-4 atome RaA par cm®, cette quantité étant calculée en ad- 
mettant que les petits ions radioactifs sont exclusivement constitués par RaA. 

Connaissant n4, en admettant la validité de la relation (5) (équilibre radioactif 
entre Rn et RaA seul) nous pouvons calculer N 4, concentration totale de Vair 
en RaA fixé sur ensemble gros ions et poussiéres, 4 partir de la teneur de l’air en 
Radon. D/’aprés les résultats des mesures directes effectuées récemment dans la 
région Parisienne [SERVANT (1")], en bon accord avec ceux obtenus en différentes 
parties du Globe [Israét (°)], celle-ci est de l’ordre de 101 a 2-10~" c/em3. D’aprés 
(5) la teneur totale de lair en RaA est comprise entre 10~? et 2 - 107° atome par 
cm?®, et il résulte de nos mesures que N44 est compris entre 8.5: 1074 et 1.85 - 10-3 
atome par cm?. 

D’autre part, d’aprés la relation (1) connaissant qa, calculé d’aprés la teneur 
admise ci-dessus, et m4 resultant des mesures, on peut évaluer 2. On trouve qu'il 
est compris entre 0.02 et 0.04 ce qui correspond a une durée de fixation de 25 a 
50 sec, en bon accord avec les valeurs correspondant aux petits ions normaux. Bien 
entendu tous ces résultats demanderaient 4 étre confirmés par des mesures simulta- 
nées de la teneur de l’air en Radon, que nous nous proposons d’effectuer par la 
suite. 
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Fig. 6 - Captation des noyaux de condensation radioactifs neutres, 


b) On trouve d’aprés les mesures ci-dessus, en comparant simultanément 
les activités fixées sur les deux tubes de la Fig. 1 que l’activité « correspondant 
aux petits ions représente en moyenne 15% de celle qui correspond aux gros. 
Pour avoir une idée des activités correspondant respectivement aux gros ions, no- 
yaux neutres radioactifs (provenant de la fixation d’un atome RaA par exemple 
sur un gros ion négatif) et particules de dimensions supérieures, nous avons utilisé 
le dispositif suivant: 

On place en série un tube A fixant complétement les gros ions (mobilité su- 
périeure & 10-8 em/sec/v/em) et bien entendu les petits ions; un ioniseur (4) (tube 
de 10 em de longueur muni d’une électrode axiale de 5 cm portée a 10.000 V) qui 
ionise par effet couronne les particules non chargées, un tube B identique a A et 
de méme pouvoir d’arrét, et enfin un filtre papier contre arsines (filtre Schneider 
rose, Fig. 6) [LaBeyrie (1*)]. L’ioniseur et le fil axial du tube B sont maintenus a 
des tensions de signes contraires, positive pour le premier et négatif pour le second 
ou inversement. En placant en série deux dispositifs identiques a celui-ci, et com- 
portant chacun un ioniseur et un tube a gros ions, on constate qu’aucune activité 
nest fixée sur le second, ce qui permet de penser que le rendement de captation du 
premier est quantitatif. Les deux électrodes A et B et le papier iiltre sont étudiés si- 
multanément en « sur trois ensembles de comptages différents, apres un préle- 
vement de 1 h 30m. En tenant compte de la présence des petits ions parmi les gros 
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captés par le tube A, on trouve la répartition moyenne suivante de l’activité captée 
simultanément par les trois capteurs ci-dessus. 


Gros ions Tube B Papier 


On peut conclure de ces résultats que 24% des atomes correspondant a la 
concentration N, (soit une concentration en radium A comprise entre 2.0 - 10~4 
et 4.4 - 10-4 atomes par cm) se trouve fixée sous forme de gros ions. Le reste se 
trouve fixé soit sur les poussiéres, soit sur des noyaux radioactifs neutres provenant 
de la fixation de petits ions radioactifs sur des gros ions ordinaires négatifs. 

Il serait prématuré de conclure que les particules fixées sur le tube B, de méme 
pouvoir d’arrét que le tube A et correspondant précisément aux gros ions, sont 
constituées exclusivement par ces noyaux radioactifs neutres, car des particules 
de dimensions supérieures et méme des gros ions de Langevin ayant fixé plusieurs 
charges peuvent avoir précisément la méme mobilité [CHALLANDE (}%)]. Le pour- 
centage de 52%, représenterait ainsi une limite supérieure de la concentration 
de lair en noyaux radioactifs neutres, dont nous cherchons par d’autres expérien- 
ces actuellement en cours, a confirmer l’existence. 

On sait [CHALLANDE (18)] que la captation électrostatique par effet couronne 
présente un défaut d’efficacité pour des dimensions d’aérosols comprises entre 0.1 
et lu. L’activité fixée sur le papier correspondrait donc a de telles particules. 
Bien entendu, ces conclusions, strictement valables en ce qui concerne les petits 
ions, demanderaient a étre confirmées pour les autres particules. Nous nous ef- 
forgons actuellement de mettre en évidence avec certitude l’existence des noyaux 
radioactifs neutres et de déterminer leur concentration. 
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SIZE DISTRIBUTION OF NATURALLY OCCURING 
RADIOACTIVE DUST MEASURED BY A CASCADE 
IMPACTOR AND AUTORADIOGRAPHY 


by M. Kawano (*) & S. Nakarant (**) 


Summary — The size distribution of dust particles suspended in the atmosphere 
near the ground which carry the naturally occuring radioactive substances was studied 
by the cascade impactor and autoradiography, i.e., the cascade impactor was used for 
classifying the dust particles into 4 groups by their particle sizes, and the autoradiogra- 
phy was used for counting the number of alpha-tracks on each stage of the impactor 
at 0 hrs and 18 hrs after collection. According to the results of measurements, a large 
part of naturally occuring radioactive dust was concentrated in the size range below 
0.5 u, and the radioactivity was radiated almost solely from radon and thoron daughter 
products of short half lives. 


Introduction — The presence of natural radioactive aerosols in the atmosphere 
was found soon after the discovery of the phenomenon of natural radioactivity. 
These radioactive aerosols originate from the radioactive minerals: uranium, 
thorium and radium distributed in the earth’s crust. Radon and thoron gases for- 
med in these minerals diffuse into the atmosphere and decay there. Radon and 
thoron daughter products are left, and attach themselves to fine particulate matter 
in the atmosphere. To measure the size distribution of the dust particles which 
carry the radon and thoron daughter products is an important problem in this 
field. WitKeEntne (!) used the electrostatic method for measuring the mobility 
distribution of radioactive dust, and estimated the size distribution of radioactive 
dust assuming the charge of each radioactive dust particle being equal to one 
electronic charge. S1KsNA (2) used the autoradiography for the measurement of 
alpha-activity of radioactive dust collected by the electrostatic precipitator, 
and discussed some characteristics of radioactivity in the atmosphere. SCHEDLING 
& Miier (4) used the autoradiography for the measurement of beta-activity 
of radioactive fall-out produced by atomic explosion tests. In the present work, 
the authors tried to classify the radioactive dust particles into several parts by 
their sizes in the range between 0.3 p. and 5.2 u. In order to classify the dust parti- 
cles into 4 parts by their particle sizes, the cascade impactor of 4 stages was used, 


(*) Electrotechnical Laboratory, Tokyo, Japan. 
(**) Tokyo College of Science, Tokyo, Japan. 
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and the autoradiography was used for counting the alpha-rays radiated from the 
radioactive dust collected on each stage of cascade impactor. 


The measurements of number of dust particles in each size range — in order to 
classify the dust particles into 4 parts by their particle sizes, the cascade impactor 
was used. As well known, this device can provide a means for rapid measurement 


Fig. 1-4 - The Cascade Impactor used Fig. 1-B - View of cross section 
for the present work. of the Cascade Impactor. 
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Fig. 2 - Arrangement of the Cascade Impactor. 


of particle size distribution upon the successive slides either by weight of the mass 
deposited, or by microscope count. In this case, the microscope count was used for 
measurement of particle size distribution. The cascade impactor used in this 
work is shown in Fig. 1. The air sample was introduced by the suction pump 
from the intake, 4, and passed through 4 jets, B,; C, D, and FE. successively. The 
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diameter of the hole of each stage, B, C, D, and E, was 6.0 mm, 2.0 mm, 0 7mm 
and ().2 mm respectively. The dust particles in the air satiplenwce Pllccted a6 
the glass slides fixed on the supporter of each step. Fig. 2 shows the arrangement 
for collection of dust particles by the impactor. A glass bottle, P, was ed for 
preventing the breathing of air-flow inside the impactor. The ovate inside the 
impactor was 20 I/min. The flowrate should be constant in this measurements 
because a little change of flowrate affects the size distribution of dust particles aL 
lected on each glass slide. Glass slides were washed very carefully with potassium 
di-chromate before the collection. After drying, a thin film of vaseline dissolved 
in benzin was coated on the glass surface. The glass slide was set on a supporter of 
each stage of the cascade impactor. The air sample was flown through the cascade 
impactor for 30 min. 
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Fig. 3-A - Dust Particles collected on the Glass Slide of each Stage of the Cascade Impactor 
(Optical | Microscope 480). 
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Fig. 3-B - Dust Particles collected on the Glass Slide of each Stage of the Cascade Impactor 
(Optical. Microscope x 480). 


In order to measure the particle sizes of the dust collected on each glass slide, 
the following method was adopted. The scale drawn on the glass plate was used 
for measurement of particle sizes, and this glass scale was-set under the objective 
lens of the optical microscope (x 480). Fig. 3 shows the photographie picture of dust 
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collected on the glass slide of each stage. As shown in these pictures, the sizes of 
dust particles were measured by the scale slide which was put closely to each 
glass slide. Fig. 4 shows the size distribution of the dust particles collected on the 
glass slide of each stage. As shown in this figure, more, than 80 per cent of dust 
particles collected on the glass slide of the 4th stage were concentrated below 


0.5. in diameter. 
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Fig. 4 - Size Distribution of Dust Particles collected on the Glass Slide of each Stage. 


The measurement of number of alpha-tracks on the nuclear plates — After col- 
lecting dust on the glass slides, these slides were removed from the supporters of 
the impactor. Nuclear plates were put to these glasses, and were exposed to 
alpha-rays radiated from the radioactive substances which were attached to the 
dust particles collected on the glass surface. The nuclear plates were exposed to 
the glass slides for 3 hrs. Eradication of the back ground tracks on the nuclear 
plate is generally very important. In this experiment, the back ground tracks 
could be eradicated by holding the nuclear plates in saturated water vapour 
(~ 80° C) for about 3 hrs. Nuclear plates used in these measurements were Fuji 
ET-6B (Fuji Film Co. Ltd., Tokyo, Japan), and the thickness of film was 50 UL. 
Fig. 5 shows the alpha-tracks radiated from the radioactive substances which 
were attached to the dust collected on the glass slide of each stage. As shown in 
these figures, the number of alpha-tracks on the glass slide of the 4th stage was 
much greater than any other stages. In order to examine the half life of the ra- 
dioactive substances which radiated alpha-particles on the glass slide, nuclear pla- 
tes were exposed to the alpha-rays radiated from the radioactive substances on 
the glass slide at 18 hrs after collection. Comparing these photographs with those 
shown in Fig. 5, the radioactive substances on the glass slides seemed to have 
disappeared. The glass scale shown in Fig. 3 was also used for counting the 
exact number of alpha-tracks on the plate. 


The size distribution of dust particles which hold the alpha-activity — The 
size distribution of dust particles which hold the alpha-activity may be ob- 
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tained by comparing the number of alpha-tracks on each nuclear plate with the 
size distribution of the dust particles collected on the glass slide of that stage. 
Table shows the counted number of alpha-tracks in each size range at 0 hrs and 
18 hrs after collection. As shown in this table, the alpha-tracks were concen- 


TABLE - Size distribution of dust particles which hold the alpha-activity. 


Stage I II Ill IV 


Particle size (u) (main part) ...... 5 eS. 25 0.9 0,9 0.551 0r5 03 


Number of alpha-tracks at 0 hrs after 
collection (per unit area)....... 1 10 13 200 


Number of alpha-tracks at 18 hrs af- 
ter collection (per unit area) ..... 0 0 4 i 


trated in the size range below 0.5 uw, and the number of alpha-tracks in each stage 
at 18hrs after collection is small compared with that at 0 hrs. These results 
show that the radioactive substances which attached on the dust particles decay 
fast, and that the alpha-rays seemed to be radiated from alpha-emitters in the se- 
ries of radon and thoron daughter products. 


Of eae Stage at 0 hrs after Collection (Optical Microscope < 480). 


#: 


Fig. 5-B - Alpha-Tracks 


— 248 — 


Conclusion — In order to clarify the size distribution of radioactive dust 
particles in the atmosphere near the ground, the cascade impactor was used for 
classifying the particle sizes into 4 groups, and the autoradiography was used for 
counting the number of alpha-truck radiated from the radioactive substances 
attached to the dust particles in each size range. According to the results shown 
above, a large part of naturally occuring radioactive substances (except gaseous 
substances) in the atmosphere are attached to the dust particles whose diameters 
are smaller than 0.5 y. It seems to be interesting that the number of radioactive 
dust particles whose diameters are larger than 0.5 yu is small compared with those 
whose diameters are smaller than 0.5 u. As dust particle whose diameter is smaller 
than 0.3 u can not be measured by this method, some improved method should be 
considered in the future. The result obtained in this measurement seems to give a 
good method to measure the size distribution of radioactive dust particles pro- 
duced in uranium and thorium mines, and some works on this problem were 
carried out by the authors. 
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Discussion 


REITER: Seit 1958 exponieren wir an einer Talstation (675 m ib. NN) und an 
einer Gipfelstation (1780 m ith. NN) mehrmals taglich ein Filterpaar. Die 
beiden Filter unterscheiden sich in Bezug auf ihre PorengréBen. Das grob- 
porige Filter liegt auf dem feinporigen. Mit Hilfe dieser Separationsanordnung 
konnte gezeigt werden, daB die Partikel, welche Spaltprodukte tragen, stets 
— auch in der Hihe — wesentlich gréBer sind als jene, welche Radonfolge- 
produkte tragen. Die Trager von Thoronfolgeprodukten liegen dazwischen. 
Auch nach unseren Feststellungen diirfte der Radius der Partikel, welche 
Radonfolgeprodukte tragen, wesentlich kleiner sein als 1 u. Der Radius der 
letzteren spricht stark auf die relative Feuchte im Bereich 70 bis 100° an. 


DIE ERFORSCHUNG DER NATURLICHEN 
RADIOAKTIVITAT VON WOLKENELEMENTEN UND 
EINIGE DAMIT VERBUNDENE PROBLEME 


yon, B. J. Sryra (*) 


Summary — During a number of years at Vilnius the sounding of clouds has been 
carried out from airplanes in order to study the contents of radioactive materials ac- 
cumulated in cumuli. Two methods for taking samples have been used: 1) the collection 
on cooled surfaces and 2) using the method of filter paper covered with erythrosin and 
kept in a special collector within the Venturi tube. In the first case radioactivity has 
been measured with the help of Geiger-Miiller counter and in the second by means of 
nuclear photo emulsion (sensitive to «-particles) which was brought into contact with 
the filter paper moistened in the cloud. This method has made it possible: 1) to mea- 
sure radioactivity in local zones of a cloud, 2) to measure radioactivity of separate 
big drops and 3) to study the composition of «-radioactivity contained in cloud particles. 

The magnitude of specific radioactivity of cloud elements appears to be of the same 
order with the rain drops and at times even greater than that of the rain samples. 

There exist two types of the distribution of radioactivity in a cumulus according 
to the height: 1) an increase of radioactivity from the bottom to maximum at the height 
of 0.6 part of the cloud’s thickness and 2) two maxima of radioactivity at the bottom 
and in the centre. The latter phenomenon is characteristic of thick cumuli where big 
radioactive drops apparently fall out from the centre. The distribution of radioactivity 
at different heights correlates well with cloud’s liquid-water. 

In a cumulus there takes a place a process of accumulation of radioactive aerosol 
with the accumulation coefficient of 1000. This circumstance points to a very important 
part played by clouds as accumulators of radioactive materials from the air which con- 
tinuously filters itself through them. And just by this is expressed one of the properties 
of clouds as purifiers of the atmosphere from radioactive aerosol, for, as theoretical cal- 
culations indicate, the ability of drops to absorbe radioactive aerosol diminishes with 
the process of cloud droplets growing to the size of rain drops. 

The composition of radioactive materials in cloud elements is very complex. In 
drops there appear nearly all the natural radioactive elements (emitting «-particles) 
which exist in the earth’s crust. 


Einfiihrung. 

Das radioaktive Aerosol gelangt aus der Atmosphire auf die Erde als trockene 
Ablagerung, oder es wird durch atmosphirische Niederschlage aus der Luft he- 
rausgewaschen. Eine grobe Schatzung der trockenen Ablagerung im Vergleich mit 


(=) Geologisch-Geographisches Institut der Akademie der Wissenschaften der 
Lituanischen Sowjetrepublik, Wilnius (UeSi Ses): 
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der Auswaschung kiinstlicher Aerosole durch Niederschlage zeigt, dab die trockene 
Ablagerung nicht einmal 10% betragt. Fir die feinerverteilten natiirlichen Ae- 
rosole (RaA-RaC’) kann man annehmen, daf} die trockene Ablagerung einen noch 
kleineren Prozentsatz ausmacht (1). Daher ist die Untersuchung der Auswaschung 
von Aerosolen durch Niederschlage von groBem theoretischen wie auch praktischem 
Interesse. 

In einer Reihe experimenteller Untersuchungen konnte der Verfasser den 
Beweis erbringen, das die Aktivierung der Niederschlage durch natiirliche radioak- 
tive Stoffe im wesentlichen in der Wolke vor sich geht. Das erweckte grofbes Inte- 
resse fiir die Untersuchung der Radioaktivitat von Wolkenelementen. Im Zusam- 
menhang damit unternahm ich im geologischen geographischen Institut der Aka- 
demie der Wissenschaften der Lituanischen Sowjetrepublik den Versuch, die Ra- 
dioaktivitat von Wolkenelementen zu messen. Der erste Versuch in dieser Richtung 
wurde schon im Jahre 1950 unternommen (?). 

Etwas spater schlug ich vor, fiir derartige Messungen eine Kernfotoemulsion 
zu verwenden, die fiir die Bestimmung der Radioaktivitat einzelner Regentropfen 
entwickelt worden war (3). Die Messungen wurden unter meiner Leitung von 


Herrn W. J. Poctus durchgefiihrt (4.5.6). 


Die Messmethode. 


Zur Messung der Radioaktivitat der Wolkenelemente wurden zwei Methoden 
angewandt. 

1. Um an Oberflache zu gewinnen, wurden an einen bronzenen Zylinder der 
Lange nach Platten angeschweibt, und so gewann man die Oberflache von 0.4 m2. 
Ins Innere des Zylinders wurde Kohlensaure eingebettet. Dann wurde der Zylin- 
der in ein Futteral gelegt. Wenn man mit dem Flugzeug durch die Wolken flog, 
éffneten sich die Seitendeckel und der abgekihlte Zylinder geriet in den Strom der 
Wolkenteilchen. Der Zylinder wurde stellenweise ganzlich mit Eis bedeckt. 


Dann wurde die Kohlensaure entfernt, das Eis vom Zylinder geschmolzen, 
das Wasser verdampft und der trockene Riickstand unter Anwendung des Geiger- 
Miller-Zahlrohrs gemessen. 

2. Eine kleine Metallplatte — eine Kassette (Abb. 2) wurde in das mit einer 
Mischung von Talk und Erytrosin praparierte F ilterpapier eingehiillt und in eine 
mit Oeffnungen versehene Kamera eingelegt. Die Kamera wurde ins Innere eines 
Venturirohrs hineingebracht. 

Beim Flug in der Wolke wurde die Einrichtung auf der Oberseite des Flug- 
zeugs nach aufien geschoben und die Kamera fiir eine schon friiher berechnete 
Zeitdauer geéffnet. Kin Luftstrom drang in die Oeffnung und die hineingelangten 
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Tropfen hinterlieBen auf der Oberflache des Filterpapiers rote Flecke als Folge 
der Erytrosinpraparierung. Die Expositionszeit konnte von vielen Sekunden bis 
1/1000 sek geregelt werden. Nach der Gréfe des gefarbten Fleckes konnte man auf 
die Menge des abgelagerten Wassers schlieBen, nachdem man im Laboratorium die 
Abhangigkeit der abgelagerten Wassermenge von der entstandenen Fleckengribe 
festgestellt hatte. Der minimale Durchmesser der aufgefangenen Tropfen wurde 
theoretisch berechnet; ihr Durchmesser reichte ungefahr bis 5p. 


Niederschlagsplatie 


Abb. 2 - Schema der Anordnung zum Auffangen von Fliissigkeitstropfen in Wolken. 


Venturirohr 


Ve Verschluss 


Nach der Exposition in der Wolke wurde die Kassette herausgenommen und 
die Vorderseite des Papiers in Kontakt mit der Kernphotoplattenemulsion ge- 
bracht. Nach fiinf Tagen Exposition wurde die Platte entwickelt und unter dem 
Mikroskop 1 x 650 x 1250 die Lange der «-Spuren und ihre Zahl im Beriihrungs- 
bereich des Fleckes mit der Emulsion ermittelt. 

Die Untersuchung der Verteilung der «-Spuren ihrer Lange nach gab uns die 
Moglichkeit, die Stoffe zu beurteilen, die diese Spuren hervorgerufen hatten. Dazu 
wurden die Platten vorher geeicht und die Abhangigkeit der «-Spurenlange von 
der urspriinglichen Energie des ¢-Teilchens festgestellt. Die Zahl der «-Spuren 
gab uns die Méglichkeit, auf die Konzentration der radioaktiven Stoffe in den 
Tropfen zu schlieBen. 

Um Ungenauigkeiten, bedingt durch die Schrumpfung der Photoemulsion 
bei der Entwicklung, zu vermeiden, wurde die urspriingliche Schichtdicke der Emul- 
sion wiederhergestellt, indem man sie mit einer Glyzerinlésung trankte (7). AuBer- 
dem, um den Einflu8 der «-Spuren des Untergrundes, die sich in der Emulsion be- 
merkbar machten, zu eliminieren, wurden nur die o-Spuren beriicksichtigt, die 
ihren Ansatzpunkt in der Oberflache der Emulsion hatten. Die «-Spuren des 
Untergrundes wurden mittels Kontrollplatten-Messungen eliminiert. Die Messun- 
gen mit dem Mikroskop wurden unter Anwendung von Immersions-Objektiven 


durchgefithrt. 


Messergebnisse. 
a) Die stoffliche Zusammensetzung der radioaktiven Wolkenteilchen. 


In den ersten Untersuchungen konnte man itber die stoffliche Zusammenset- 
zung der radioaktiven Wolkenteilchen nach dem Abfall der Kurve urteilen und 
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im zweiten Falle — nach dem Histogramm der a-Spurenlingenverteilung in der 


Emulsion. 

In der ersten Serie unserer Beobachtungen (7) wurde die Aktivitat der am 
Kihler gesammelten Proben mittels 2-Zahler gemessen. Die gewonnenen experi- 
mentellen Impulszahlen in einer Minute stimmten mit den theoretischen Kurven 
iiberein, die fiir verschiedene Zusammenhange zwischen Zahlen der Atome RaB 
und RaC angelegt wurden. Das diente zum Beweis der Anwesenheit der Radon- 


Folgeprodukte auf den Wolkenteilchen. 
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Abb. 3 - Ldngenverteilung der x-Spuren und versuchsweise Zuordnung zu einzelnen Ra- 
dioisotopen. 


In der Abb. 3 ist das Histogramm der o-Spurenverteilung ihrer Lange nach 
widergegeben (°), wo die Lange jeder einzelnen «-Spur mit der Genauigkeit + 0.5 u 
gemessen wurde. Dieses Histogramm ist aus 562 gemessenen «-Spuren zusammen- 
gestellt. Es ist das Ergebnis aus 17 Proben der radioaktiven Wolkenfliissigkeit, 
die in der Zentralzone von Cu wahrend 5 Fliigen im Sommer und Herbst 1958 
aufgefangen wurden. Im Histogramm ist eine Reihe Maxima zu sehen. Das ge- 
gebene Histogramm enthalt die Korrektur fiir die «-Spuren des Untergrundes. 
Dazu werden die Daten der Kontrollphotoplatte benutzt. Die Zahl der «-Spuren 
des Untergrundes betrug weniger als 50°, der gesamten Zahl. Die Maxima der 
a-Spuren im Histogramm fallen mit denen zusammen, die bei am Boden gemesse- 
nen 5000 %-Spuren fiir Luftradioaktivitat und Niederschlage gefunden und von 
mir in der Monographie « Die Fragen der Kernmeteorologie » ausfiihrlich behan- 
delt wurden. Das gibt in einem gewissen Grade Gewiihr fiir die Realitat der ge- 
wonnenen Resultate. Im Histogramm fehlt der Teil der a-Spuren, die kiirzer als 
14u sind, da sie als Resultat der Absorption des Filterpapiers entstehen kénnen. 

Die Kontrollversuche im Laboratorium haben gezeigt, daB die Abweichung 
einiger Spuren von der Lange der Haupt-Maxima bei der Bestimmung der «-Spu- 
renlangen 3-4°%, der Lange erreichen kann. Somit kann die Streuung der «-Spu- 
renlangen fiir Stoffe mit «-Energien von 3.9-5.42 MeV 1 u. erreichen, aber die a-Spu- 
ren der kurzlebigen Komponente grofer Energien haben eine geringere Selekti- 
vitét und kénnen 2 erreichen. Die Interpretation des Histogramms ist um so 
schwieriger, da in einigen Gruppen a-Spuren von Elementen mancher Stoffe mit 
nahe gleicher Energie ihrer Ausstrahlung enthalten sein kénnen. 

In der Gruppe von «-Spuren bei 14.5 — 18 uy. Lange treten drei Maxima etwa 
bei 15.25, 16.25 und 17.25 4 deutlich auf, denen die a-Energien von Th82, 238, 
U?> entsprechen. Die Analyse der Gruppe 18 — 21 wu durchzufiihren ist kaum mé- 
glich, da sich hier «-Spuren von Io, U234, Ra, Pa hefinden kénnen. Die Energien 
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ihrer «-Teilchen sind so wenig verschieden, dafi sie im Histogramm nicht zu tren- 
nen sind. Die Gruppe 24.5 — 25.5 uy kann auch drei Elemente ThX, AcX und 
RdAc enthalten: die Anwesenheit der Spuren von RdAc ist hier allerdings kaum 
merkbar. An der Gruppe der «-Spuren 26.5 — 29, kénnen RaA, ThC und Tn 
Anteil haben. In der Gruppe 29.5 — 31.5 u kénnen «-Spuren von AcC’ und teil- 
weise von An enthalten sein, die hier nicht in grofer Menge, wegen ihrer kurzen 
Halbwertszeiten vorkommen kénnen. Sie kénnen aber durch Zerfall von Vorpro- 
dukten der Familie entstehen. Weiter das Histogramm zu interpretieren macht 
keine Schwierigkeiten, wenn man die Radioaktivitat der Wolkenelemene als von 
den drei Grundfamilien der in der Erdrinde anwesenden Radioisotope herriihrend 
annimmt. 

Das Histogramm wurde interpretiert und die Verteilung der Flachen in Bezug 
auf die Radioisopen unter Beriicksichtigung folgender Prinzipien vorgenommen. 
Es wurde vorausgesetzt, daf} bei der Anwesenheit zweier naher Maxima die mit- 
tlere Zahl der «-Spuren diesen Maxima proportional und ihrem Abstand umgekehrt 
proportionel zugeordnet sind. Es wurde weiter angenommen, daf} bei bekannten 
Halbwertszeiten und im Zerfallsschema fiir die «-Spurzahl (n), auch bei Unter- 
suchungsbedingungen folgende Ungleichheiten beriicksichtigt sein sollen: 


NMRac’ > NRaA = NRn 3 
npac + ngac’ > pha = hrn = NTrx 3 
nN4cc > NMAcA = NAn ~~ NACX + 


Bei solcher Interpretation sind noch groBe Schwierigkeiten vorhanden, vieles 
ruft noch Zweifel hervor, allerdings sind sie ziemlich férdernd fiir Diskussionen 
und weitere Untersuchungen. 


b) Quantitative Charakteristik der durch einzelne natiirliche Radioisotope 
bedingten Radioaktivitat der Wolkenelemente. 

Beim Sondieren der Wolken und Auffangen der Proben mittels der Kihler 
konnte die spezifische Radioaktivitat der Radonfolgeprodukte bestimmt werden. 
Die Messungsresultate wurden auf den Moment des Probenauffangens in den Wol- 
ken bezogen und lagen zwischen 2.42 - 107! und 22.6 - 10-4! C/g. In den angege- 
benen Zahlen liegt der untere Wert nahe dem Mittelwert der Radioaktivitat der 
atmospharischen Niederschlage, der obere iibertrifft ihn. Die Benutzung der Kern- 
photoemulsion gibt die Méglichkeit, die Radioaktivitat der Wolkenelemente ihren 
Komponenten nach zu detaillieren. Allerdings bereitet solch eine Detaillisierung 
noch uniiberwindbare Schwierigkeiten, und darum kénnen die unten gegebenen 
Resultate nur auf Beurteilung der GréBenordnung Anspruch erheben. Die Bestim- 
mung der Konzentration der radioaktiven Stoffe gewinnt man in diesem Falle 
durch Anlegen der Probe an die Photoplatte. Die «-Spurenzahl in der Photoemul- 
sion unterscheidet sich von der Zahl der «-Zerfalle (J). Zwischen diesen GriBen 
besteht offensichtlich proportionale Abhangigkeit: 


fg == INI 


Der Koeffizient o ist eine komplizierte Grobe, die wenigstens aus drei Faktoren 
G = 6, 69° 63 besteht, wo o, die geometrische Korrektur ist und beriicksichtigt, 
daQ nicht alle «-Teilchen in Richtung auf die Emulsion emittiert werden. Diese 
Korrektur wurde in der Arbeit (°) ~ 2 angenommen. Die Korrektur 5, beriickt 
sichtigt die Regression, die bei den Untersuchungsbedingungen der Arbeit mi- 
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Platten Typ A —2 fir ~1 war. o, ist die Korrektur fiir die Zahl der gekiirzten 
a-Spuren, die durch das Eindringen der radioaktiven Atome ins Innere des Papiers 
entstehen. Dieser Koeffizient ist im Durchschnitt nahe 1.25. 

In der Arbeit von W. Poctus (°) werden Formeln angegeben, die die Méglich- 
keit geben, von der Zahl der in der Emulsion gemessenen g-Spuren zur Aktivitat 
der gegebenen Probenkomponente in Einheiten C/g iitberzugehen. Diese Formeln 
sind fiir alle in der Erdrinde vorkommenden Elemente der radioaktiven Familien 
anwendbar. 

In der Tabelle sind annahernde Daten fiir die Konzentration radioaktiver 
Stoffe gegeben, die in Proben gewonnen wurden und zur Zusammenstellung des 
Histogramms mit graphisch dargestellter Isotopenverteilung dienten (Abb. 3). 

In der gegebenen Tabelle fehlt Rn, da es in den Proben nicht vorkommt. Es 
mag sein, daf} Radon sich in den Trépfchen befindet, aber die Fliissigkeit der Probe 
verdampft rasch, und so entweicht auch Radon. Tn kann beim Zerfall von Vor- 
produkten entstehen. Die in der Tabelle fehlenden Zwischenglieder der Familien 
sind wahrscheinlich vorhanden und kénnen nur durch gleichwertige @-Methoden 
bestimmt werden. 


TABELLE I - Die mit (*) bezeichneten Werte sind auf Grund des radioaktiven Gleichgewichts 


berechnet. 
Zahl der «-Spuren Zahl der Atome Kenzentration Cu 
Isotop 
im Histogramm auf 1g Wasser auf 1g Wasser 

1. U258 (UI) 60 32.8 - 1018 coo 
2. Th284 (UX,)* 48 + 102 4.3, 910-4 
3. U24 (U ID) 21 | 6.3 - 109 |} 15-10-48 | 
| 4. Th280 (Jo) 18 18 - 168 [139.194 
5. Ra226 21 | 42-108 160 eee 
6. Po?!8 (RaA) 14 | 206 21s 05th ed 
7. Pb2!4 (RaB)* bale eis | 6.0. + 10-12 | 
8. Po2lt (RaC,) 462 NES 29 Soeae ete ae 
9. Pb2!0 (RaD) 5a 108. =) | as ero ed 

10. Po2!® (RaF) 2 931 1.46 - 10-15 

11. Th?82 37 63 - 1018 eee ih 
12. Ra®8 (MaTh,)* - 104 2.7» 10-# | 
13, Act (MeTh Ye as eouke ete! 
3 2.8 10 i| 
14, Ra24 (ThX) 16 304 Le) 
15. Tn?20 29 149 i 
16. Pb22 (ThB)* 382 1.9 - 10-13 | 
17. B22 (ThC) 19 39 19-10-83 | 
18. U285 (AcU) 65 fe - 1012 | 4.7 + 10-14 {| 
19. Th?3! (UY)* 233 AT © 10-142" =} 
20. Pal 20 Ot Peet (ecm 1.6 - 10-14 | 
21, Ac227 54 - 104 16°04 
22. Ra23 (AcX) 16 | 2.7 - 163 bled ete ae 
23. Pb! (AcB) deer ha), 2.2 - 10-2 | 
24. Bitl! (AcC) 39 15 2.9 =. 10al2 | 
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Auf Grund der Daten der Tabelle I ist es méglich die Radioaktivitaét zu be- 
werten, wenn solche Messungen mit §-Methoden durchgefiihrt werden. Es ergibt 
sich folgendes Ergebnis: fiir Emanations-Folgeprodukte 4.9 - 10!!~C/g und _ fiir 
Emanations-Vorprodukte 4.6 - 10-8 C/g. 

Wie wir sehen, stehen diese Zahlen nicht im Widerspruch zu dem oben An- 
gefiihrten. Es ist interessant, die Konzentration von Uran und Thorium in den 
Niederschlagen mit den bekannten Ergebnissen dieser Messungen in der Erdrinde 
und in Gewdssern zu vergleichen (°). Dieser Vergleich ist in Tabelle II zu finden. 


TABELLE II - Die Konzentration von U und Th in Wolkenelementen, in der Erdrinde und 
in Gewdssern (g/g). 


In Wolken- 
In der Erdrinde Im Meereswasser 
elementen 
LU) PS eS ae ksi Ae! (0.3 —7)- 10-6 (0.15 — 2.0) - 10-° 
haere a a. Mak SAE (0:6 — 2,0) - 10-6 OsSeeel Ome 


Die Bedeutung der Verhaltnisse langlebiger Produkte in der Erdrinde und in 
den Wolkenelementen wird von W. Pocius gedeutet. Diese Resultate sind in Ta- 
belle III wiedergegeben. 


TABELLE III. 


Verhiltnis Th/U Ul/UII Ul/Ra UI/AcU 


Im Gestein ; 3} 2- 104 | 3 - 108 140 | 


In Wolkenele- 
menten 2, 5.2 - 104 7.9 - 108 5.8 


Diese Tabelle beweist erstens unmittelbar die Realitaét der Werte in Tabelle 1 
und weist zweitens auf einen bedeutsamen Gehalt von AcU in den Wolkenele- 
menten hin. Das kénnte man durch die Anwesenheit einer erhéhten Konzentra- 
tion in der Atmosph4re zu der Zeit, da intensive Kernwaffenversuche 1958 durch- 
gefiihrt wurden, erklaren. 


c) Verteilung der Wolkenradioaktivitat der Hohe nach. 

In den oben erwahnten zwei Arbeiten von B. Styra (?) und W. Pocius wurde 
die Verteilung radioaktiver Stoffe in den Wolken ihrer Héhe nach untersucht. 
Trotz der verschiedenen angewandten Methoden in den beiden Arbeiten wurden 
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im allgemeinen gleiche Resultate erhalten. In der Abb. 4 ist die Verteilung der 
Radioaktivitatskonzentration in Cumuluswolken ihrer Héhe nach laut den von 
W. Pocrus bei 6 Sondierungen erhaltenen Daten graphisch dargestellt. 


ee xe ES IES. ie Sih eye 8) 


3(Z ahl der x-Sp. 
N-+0 9 H20 


Abb. 4 - Héhenverteilung der Radioaktivitat in Cumulus- Wolken. 


Es wurden zwei Formen des Verlaufes der Radioaktivitat als Funktion der 
Hohe beobachtet: 1. die Konzentration nimmt von unten zu und in der Hohe 
0.6 (die Machtigkeit der Wolken wird zu | angenommen) vom unteren Wolkenrande 
ein Maximum, um dann nach dem oberen Rande zu bis auf Null zu sinken; 2. es 
gibt zwei Maxima. An der unteren Wolkengrenze und in der Héhe 0.6. Die erste 
Verteilung ist fiir die Wolken von geringerer vertikaler Entwicklung kennzeich- 
nend; das sind gewoéhnlich Cu oder Cu-hum. Die zweite Verteilung ist fiir die 
michtigeren Cu und Cu-cong kennzeichnend. Die gleichzeitig unternommene Be- 
stimmung der Verteilung der radioaktiven Wolkenelemente und des Wassergehaltes 
in den Wolken ihrer Héhe nach hat gezeigt, daB diese GroBen parallel verlaufen. 
Als schwache Seite dieser Untersuchungen ist der Umstand zu betrachten, daf 
der Auffanger in beiden Fallen nicht imstande war, die kleinsten Wolkenteilchen 
aufzufangen. Gewéhnlich gelang das erst beim Durchmesser 4—5 u. Darum sind 
alle hier angefiihrten SchluBfolgerungen auf die GréBe solcher und gréBerer Teil- 
chen zu beziehen. Tatsachlich liefern diese Teilchen den wesentlichen Beitrag 
zum Wassergehalt der Wolke. 


Diskussion. 


Die Untersuchung der stofflichen Zusammensetzung der Wolkenelementen- 
radioaktivitat itherzeugt davon, daf} — ungeachtet der Interpretationsschwierig- 
keiten der «-Spurenlangen in der Emulsion bei ihrer Identifizierung in einzelnen 
Komponenten — zweifellos der Umstand bestehen bleibt, daB in Wolkenteilchen 
sowohl Atome enthalten sind, die energiearme, als auch solche, die energiereiche 
a-Teilchen austrahlen. Energiearme «-Teilchen werden von den Emanationsvorpro- 
dukten ausgestrahlt, die lange Halbwertszeiten haben, und umgekehrt werden 
energiereiche ¢-Teilchen von den kurzlebigen Emanationsfolgeprodukten emittiert. 
Demnach dringen diese Stoffe, die zwei groBe Gruppen bilden, wahrscheinlich in 
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Gestalt von Aerosolen aus der Erde in die Atmosphare, und bei turbulenter Unruhe 
erreichen sie die Wolkenzone. Die Anwesenheit dieser Stoffe auf Wolkenelementen 
gibt die Méglichkeit zu bestatigen, da dort auch (-Strahler, die die radioaktive 
Kette erganzen, vorhanden sein kiénnen. Trotz der Schwierigkeit, das Histogramm 
(Abb. 3) genau zu interpretieren, kann man unter gewissen Voraussetzungen fol- 
gern, dafi in Wolkenelementen praktisch alle radioaktiven Stoffe, der in der Erd- 
rinde erhaltenen Familien zu erwarten sind. 


Die Konzentration radioaktiver Stoffe auf den Wolkenteilchen ist von der- 
selbern GréBenordnung und iibertrifft manchmal sogar die Radioaktivitat der 
Regentropfen. Dieser Umstand kann zum Beweis der Tatsache dienen, daf die 
Radioaktivierung der Regentropfen in der Wolke stattfindet, und das berechtigt, 
die Wolkenzone als eigentliches Gebiet der Niederschlagsradioaktivierung zu be- 
trachten. Hier kommt noch eine Eigenschaft der Wolkenteilchen zum Vorschein. 
Bei Messungen der Radioaktivitat der Wolkenteilchen und der Luft kann das 
Verhiltnis der Konzentration der radioaktiven Stoffe innerhalb und auferhalb 
der Wolkenzone festgestellt werden. Fiir Uran ergab sich in der bereits zitierten 
Arbeit (°) 6.7 » 108 Atome in cm? und in den Arbeiten von B. Styra & C. Gar- 
BALIAUSKAs (°) an der Erde 6 - 10° in em. Das Verhaltnis betragt die Zahl 1000, 
was in einer bestimmten Weise Akkumulationseigenschaften der Wolken charakte- 
risieren kann. Die Werte der Radonfolgeprodukte festzustellen ist wegen ihrer 
kurzen Lebensdauer schwierig. Diese Werte sind sehr grob, aber sie deuten auf 
die Akkumulation der radioaktiven Teilchen der Atmosphire auf den Wolken- 
teilchen. Somit spielen die Wolken eine Hauptrolle bei der Entfernung der Radioak- 
tivitat aus der atmospharischen Luft. 


Die Erforschung der Verteilung radioaktiver Stoffe ihrer Hohe nach (Abb. 4) 
gibt die Méglichkeit, einige Schluffolgerungen iiber den Aktivierungsmechanismus 
der Wolkentrépfchen zu ziehen. Beim ersten Typ der Radioaktivitatsverteilung 
in Cumuluswolken ist in der unteren Zone eine geringe Konzentration radioaktiver 
Stoffe zu bemerken, die mit der Héhe zunimmt. Wenn die radioaktiven Teilchen 
als Kondensationskerne dienen wiirden, so ware die gré®te Radioaktivitat in der 
unteren Wolkenzone zu erwarten. Tatsichlich findet man sie in der Héhe 0.6, in 
der Zone, wo grosse Tropfen gebildet werden und wo der maximale Wassergehalt 
zu finden ist, d.h. in der Zone der Altesten Tropfen. 


Es entsteht der Eindruck, da® die Tropfen zur Aktivierung langere Zeit in 
der Wolke verweilen miissen, damit sie eine geniigend groBe Menge auf Aerosolen 
abgesetzter aktiver Teilchen aufnehmen kénnen. Es ist miglich, da® hier irgendein 
uns unbekannter Mechanismus wirkt, der die Absorption positiv geladener radioak- 
tiver Aerosole selbst durch negativ geladene Tropfen solange verhindert, bis letz- 
tere eine Grofe erreicht haben, bei der die Krafte der elektrischen Anziehung mab- 
gebend werden. Andererseits habe ich, in der Annahme, daB das radioaktive 
Aerosol in der Hauptsache aus positiven Ionen besteht, den Versuch unternommen, 
eine Theorie der Aktivierung negativ geladener Teilchen oder neutraler Tropfen (10-14) 
aufzustellen. Ich berechnete die Luftstrémungen, die den Tropfen im Gravitations- 
feld der Erde umflieBen, und die positiv geladene radioaktive Aerosolteilchen 
enthalten. Der Auffangkoeffizient, der das Verhaltnis des Querschnitts des Luft- 
stromes, aus dem alle Teilchen von dem Tropfen aufgefangen wurden, zum Quer- 
schnitt des Tropfens ausdriickt, wurde errechnet. Das gleiche wurde fiir unbeladene 
Tropfen und Partikel durchgefiihrt (12), Es stellte sich heraus. da die Anlagerung 


von radioaktiven Aerosolen am wirksamsten unter dem Ejinflu® der Coulomb’schen 
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Krafte vor sich geht. Der Auffangkoeffizient nimmt sehr schnell ab mit dem An- 
wachsen der in der Wolke vorhandenen Wassertropfen bis auf die GréBe von 
Regentropfen. Das weist nocheinmal daraufhin, daB die kleinen Tropfen in der 
Wolke eine bedeutende Rolle im Aktivierungsprozess der Niederschlage spielen. 
und da die Wolken die Luft deaktivieren. Ferner unternahm ich den Versuch, 
die Konzentration der radioaktiven Stoffe in einer Cumuluswolke unter folgenden 
Voraussetzungen zu errechnen: 

a) es besteht eine unveranderliche GréSenverteilung der Trépfchen, in 
jeder Ebene befinden sich nur Tropfen der gleichen Groe; , 

b) die Halfte der Tropfen ist positiv geladen, die andere Halfte negativ. 
die GréBe der Ladung andert sich proportional zur GréBe der Tropfen; 

c) es wird Luft, die radioaktive Aerosole mit positiver Ladung enthalt, 
durch eine Wolke filtriert; 

d) unter dem EinfluB elektrischer Krafte (Coulomb’sche Krafte, Induk- 
tionskrafte) fangen die Tropfen die Aerosole auf. Der Wirkungsgrad dieses Pro- 
zesses wird durch den Auffangkoeffizienten bestimmt, der vorher errechnet wurde; 

e) in den Tropfen geht der radioaktive Zerfall der aufgenommenen Stoffe 
vor sich. 

Als Resultat der numerischen Liésung der Gleichung haben wird die Verteilung 
der radioaktiven Stoffe der Héhe nach erhalten. Das Maximum liegt nahe der un- 
teren Wolkengrenze, die Starke der Aktivitat nimmt nach der oberen Grenze hin 
allmahlich ab. Das errechnete Resultat entsprach nicht den experimentellen Er- 
gebnissen. Deshalb wurde eine neue GrifSe eingefiihrt, und zwar die Grésse der 
vertikalen Geschwindigkeit der Verlagerung der radioaktiven Stoffe zusammen mit 
den Tropfen in der Wolke. Bei richtig gewahlter GréBe der Geschwindigkeit ge- 
lingt es, eine Verteilung zu erhalten, die nahe der experimentell ermittelten liegt. 

Das wiederholt auftretende Maximum an der unteren Grenze gréBerer Cumu- 
uswolken versuchte W. Pocius durch Anhaufung grofer radioaktiver Tropfen 
zu erklaren, die aus dem Zentrum der Wolke nach unten fallen. Ihr Fall wird 
durch kraftige Strémungen feuchter Luft von unten her aufgehalten. Diese Hy- 
pothese wird durch den gréBeren Wassergehalt der Wolken, der im untern Teil 
mi verzeichnen ist, bestatigt. 
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IDE GIES SU OTH 


SiksNA: It is surprising that Rn is not among the elements detected with the 
emulsion method. Perhaps that is caused by the geological situation at the 
observation place. By using the emulsion method for the air at Uppsala we 
have always had also Rn traces, and in some cases that was disturbing. 


ScHUMANN: As mentioned in the manuscript, Dr. Styra thinks that Rn disap- 
pears from the sample as the liquid evaporates quickly. (Dr. Styra was not 
able to attend the symposium). 


DIE ANLAGERUNG VON NATURLICHEN 
RADIONUKLIDEN AN AEROSOLPARTIKEL UND 
NIEDERSCHLAGSELEMENTE IN DER ATMOSPHARE 


von W. Jacost (*) 


Zusammenfassung — Ks wird die Anlagerung der Zerfallsprodukte des Radons und 
Thorons an das atmospharische Aerosol infolge von Diffusion und elektrostatischer 
Dipolanziehung diskutiert. Die berechnete Gréssenverteilung des gebildeten, radioakti- 
ven Aerosols stimmt weitgehend mit den Ergebnissen von Diffusionsmessungen iiber- 
ein. Die Aktivierung von Wolken- und Niederschlagselementen erfolgt im wesentlichen 
durch die Anlagerung triagerfreier, frisch gebildeter RaA-Atome; nur bei langlebigen 
Zerfallsprodukten spielt die Koagulation mit dem radioaktiven Aerosol eine Rolle. Die 
Anlagerungsgeschwindigkeit von RaA und ThB an fallende Regentropfen wurde durch 
Modellversuche bestimmt. Hiernach ist der Auswascheffekt von Regentropfen klein 
gegeniiber der primiren Aktivierung der Wolkenelemente. Es wird ein Verfahren zur 
kontinuierlichen Messung der RaB- und RaC€-Aktivitaét im Niederschlag beschrieben; 
die gemessene, mittlere spezifische Aktivitat von 3 - 10->uc/em? kann mit Hilfe der 
angegebenen Aktivierungsprozesse befriedigend erklart werden. 


Summary — The attach of Rn- and Tn-decay-products to the atmospheric aerosol 
is discussed, taking into account diffusion and electrostatic forces. The computed size 
distribution of the produced radioactive aerosol agrees with the results of diffusion mea- 
surements. The activation of cloud and rain droplets with short-lived decay products 
happens chiefly due to the diffusion of fresh, carrier-free RaA-atoms. The collection 
efficiency of falling rain droplets for RaA and ThB was measured in model experiments; 
it is small compared to the activation of cloud elements. A method for the continuous 
measurement of RaB- and RaC-activity during rainfall is described; the measured, 
mean specific activity of 3 + 10-> uc/em® can be explained by the theory of activation 
processes. 


1. Kinleitung. 


Die beim Zerfall der Kdelgase Radon und Thoron gebildeten Zertallsprodukte 
sind Schwermetalle und haben daher bei ihrer Bildung in der Atmosphiare die Ten- 
denz, sich an Teilchen des atmospharischen Aerosols sowie an Wolken- und Nie- 
derschlagselemente anzulagern. Im Gegensatz zu kiinstlichen Radionukliden in 
der Atmosphare entspricht die Verteilung der natiirlichen Radionuklide einem 
Fliessgleichgewicht, das einerseits durch die Bildung und den Zerfall der Atome, 


(*) Hahn-Meitner-Institut fiir Kernforschung, Berlin-Wannsee. 
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andererseits durch das Verhalten des Tragermaterials in der Atmosphare bestimmt 
wird. Da durch die Zerfallsgesetze die zeitliche Reihenfolge der Nuklide der Rn- 
und Tn-Zerfallsreihe festgelegt ist, kann aus der Verteilung der einzelnen Nuklide 
auf die Kinetik des Fliessgleichgewichts geschlossen werden. 

Im folgenden wird die Anlagerungsgeschwindigkeit der Rn- und Tn-Zerfalls- 
produkte an das atmospharische Aerosol, an Wolken- und Niederschlagselemente 
und die resultierende Grissenverteilung des natiirlich radioaktiven Aerosols sowie 
die spezifische Aktivitat von Wolken- und Niederschlagselementen abgeschatzt 
und mit den Ergebnissen experimenteller Untersuchungen verglichen. 


2. Theorie der Aktivierung des atmosphdrischen Aerosols. 


Nach der Bildung aus Rn bzw. Tn liegen die Zerfallsprodukte zunachst in 
atomardisperser Form vor; der Diffusionskoeffizient dieser Atome betragt nach 
iibereinstimmenden Messungen verschiedener Autoren D = 0.05 — 0.06 em?/s (1) 
und stimmt angenahert mit dem Diffusionskoeffizient der Mutteratome (Rn, Tn) 
iiberein. Im Anfangsstadium ist der grésste Teil der Atome einfach positiv ionisiert 
und besitzt eine elektrische Beweglichkeit von etwa 2.2 em.s—!/V.em™. 


Bezeichnet 


1 (als Index) die Stellung des Radionuklids in der Rn- bzw. Tn- 
Zertallsreihe (¢ = 1::.Rn, Tn; 1.==.2.: RaA, ThA; ...), 


nj” die Konzentration der tragerfreien Atome der Atomart 1 in der 
Luft, 
IG die Zerfallskonstante der Atomart 1, 


= (R) dR die Konzentration der Aerosolteilchen in Luft, deren Radius im 
Intervall R... R + dR liegt. und 
K (R) die Koagulationskonstante fiir die Anlagerung der tragerfreien 
~  radioaktiven Atome an ein Aerosolteilchen vom Radius R, 
so gilt fiir die zeitliche Anderung der Konzentration der tragerfreien Zerfallspro- 
dukte (1 > 2) die Beziehung: 


i 
dn; 


ee ep, eK (R) a(R) aR ng: 
dt 


(1) 
R 
Das Integral 
(2) Kae) KR) 2.(R). aR 
i 
erstreckt sich itber das gesamte Gréssenspektrum des Aerosols (l0-7 2K cm 2 
10-) und gibt analog zur radioaktiven Zerfallskonstanten die Koagulationsgeschwin- 
digkeit der radioaktiven Atome mit dem Aerosol an. Dementsprechend ist 


die Halbwertszeit der Anlagerung T4 = In2/a4. Aus Gl. (1) folgt fir die Kon- 


zentration der trigerfreien radioaktiven Atome im Gleichgewichtszustand 
(3) if, ae, © Mle 


wobei n, die Konzentration der Rn- bzw. Tn-Atome in Luft ist. 
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Fiir die zeitliche Anderung der Konzentration z; (R) der mit einem radioakti- 
ven Atom der Art i aktivierten Aerosolteilchen vom Radius R folgt bei Vernach- 
lassigung der Koagulation des aktivierten Aerosols entsprechend zu Gl. (1): 


(4) = KER) 3 (R) or ee eee CR 
Im Gleichgewichtszustand ergibt sich aus Gl. (4) die relative Gréssenverteilung 


des aktivierten Aerosols: 


Bi, (k) Hi, . Zz (R) 
oD) ————— = ——: K(R)- a 
Zi A » 7 


Hierbei ist 


a= ; 2(R)dR baw. Zi = | we (RY dR ag re 
R R 
die Gesamtzahl der inaktiven bzw. der aktivierten Aerosolteilchen pro Volumen- 
einheit Luft. Die relative Gréssenverteilung des aktivierten Aerosols folgt somit 
aus der relativen Gréssenverteilung des inaktiven Aerosols durch Multiplikation 
mit der von der Teilchengrésse abhangigen Koagulationskonstante K (R). 

Uber die Gréssenverteilung des atmospharischen Aerosols iiber dem Konti- 
nent liegen zahlreiche Messungen vor, insbesondere von JUNGE (?). Hiernach ist 
die relative Gréssenverteilung annahernd konstant und entspricht im Mittel der 
in Abb. 1 angegebenen « Normalverteilung », die bei den folgenden Betrachtungen 
zugrunde gelegt wird. 

Die Koagulationskonstante wird durch die Diffusion und die elektrostatische 
Anziehung der tragerfreien, radioaktiven Atome bzw. Ionen an das elektrisch 
neutrale Aerosolteilchen bestimmt. Fiir die Diffusionsabscheidung gilt nach ARENDT 
& KALiMAnn (3) die Beziehung 


l 
ie aces 
: : R 
(6) KO (R) eee eee 4x! 
v R 1 
1 -+ ee 
1D R 
wobei v = 4 - VkT/2nm die mittlere, gaskinetische Geschwindigkeit bei der abso- 


luten Temperatur T, 

m die Masse, 

D der Diffusionskoeffizient, und 

! die mittlere, freie Weglange der diffundierenden, tragerfreien radioak- 
tiven Atome in Luft ist. Bei 20° C und 760 Torr ist v = 1.69 x 104 cm/s und 
1 ~6- 10-8 cm; fiir D wird im folgenden der von CHAMBERLAIN & Dyson ange- 
gebene Wert von D = 0.054 cm?/s eingesetzt ('). Gl. (6) geht bei Teilchenradien 
R > 1u, in die von Smo.ucnowskt (4) abgeleitete Beziehung K (R) = 4xDR iiber. 
Die aus Gl. (6) folgende Abhangigkeit von der Teilchengrésse wurde von Lassen 
& Rau (°) bis herunter zu Teilchenradien von 0.04 u experimentell gepriift und 
bestatigt. 
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Da die radioaktiven Atome nach ihrer Bildung zundchst zum gréssten Teil 
einfach positiv ionisiert sind und im elektrischen Feld eine Beweglichkeit 6 = 2.2 
em s_'/v cm besitzen, fiihrt die bei Annaherung auf einem neutralen Aerosolteil- 
chen influenzierte Ladung zu einer Anziehung der radioaktiven Ionen, was eine 
Vergrisserung der Anlagerungsgeschwindigkeit gegeniiber der reinen Diffusion 
zur Folge hat. Die Feldstirke FE, die auf ein Ion im Abstand r von einem elektrisch 
Leitenden Teilchen einwirkt, betragt 


(7) 3 E(r) = 


wobei e die Ladung des Ions ist (e = 1 el. El. Ldg.). Der gaskinetischen Gesch- 
windigkeit des Ions iiberlagert sich somit in der Umgebung des Teilchens eine 
Geschwindigkeitskomponente in Richtung des Teilchens von der Grésse vei = 
b- E. Im Mittel werden alle Ionen abgeschieden, deren ve) > v ist. Der Wir- 
kungsradius R’ des Aerosolteilchens fiir die elektrostatische Abscheidung und 
Diffusionsabscheidung folgt somit aus der Beziehung [vgl. Juncr (°)]: 


e-b 
(8) | <a Pe 
aes 
R R 


Nach Einsetzen der angegebenen Werte von e, b und v ergeben sich die folgen- 
den Werte fiir das Verhaltnis von Wirkungsradius R’ zu geometrischem Teilchen- 


radius R: 


TABELLE I - Wirkungsradius R’ fiir die elektrostatische Abscheidung in Abhangigkeit vom 
Teilchenradius R. 


R (em) RR | 
2-107 1.9 | 
5+ 10-7 | 4.4 
i+ 10-8 2.9 
2-10-§ | 2.0 
5 - 10-8 1.4 
Hen Ome eZ 


Der Einfluss der elektrostatischen Abscheidung spielt im vorliegenden Fall nur 
bei Teilchenradien R < 0.1 eine Rolle. Unter Beriicksichtigung der elektro- 
statischen Abscheidung ergibt sich die Koagulationskonstante K’(R), aus Gl. (6), 
indem der geometrische Teilchenradius R durch den Wirkungsradius R’ ersetzt 
uae relative Gréssenverteilung des aktiven atmosphirischen Aerosols wurde 
aus Gl. (5) fiir den Fall der reinen Diffusionsabscheidung (Koagulationskonstante 
K) und den Fall der Uberlagerung von Diffusion und elektrostatischer Abscheidung 
(Koagulationskonstante K’) berechnet und ist in Abb. 1 aufgetragen. Da zum 
Zeitpunkt der Anlagerung nur ein Teil der tragerfreien, radioaktiven Atome ioni- 
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siert ist, dirfte die wahre Primarverteilung des aktiven Aerosols zwischen beiden 
Kurven liegen. Das Maximum der Verteilung des aktiven Aerosols ist gegeniiber 
demjenigen des inaktiven Aerosols in Richtung grésserer Teilchen verschoben und 
liegt bei R=4- 10cm. Bei reiner Diffusionsabscheidung betragt die relative 
Koagulationsgeschwindigkeit der traigerfreien Atome 4/Z = 0.85 - 10-6 cm?/s 


und der mittlere Diffusionskoeffizient D = 6.7 - 10~* em2/s; bei Beriicksichtigung 


der elektrostatischen Abscheidung ist (4/Z = 1.5 - 10-6 em3/s und D = 1.3 - 10-° 
em?/s. In Abb. 2 ist die aus Abb. | folgende relative Summenhaufigkeitsverteilung 
des aktiven und inaktiven atmospharischen Aerosols eingetragen; hieraus geht 
hervor, dass 70-80°/, der aktivierten Teilchen einen Radius zwischen 10 my und 
100 my. besitzen. 

Die absolute Gréssenverteilung des aktivierten Aerosols folgt aus den in Abb. 1 
und 2 dargestellten Verteilungen nach Festlegung der Gesamtkonzentration der 
Aerosolteilchen Z bzw. der radioaktiven Atome n;. Fiir die kontinentale boden- 
nahe Luftschicht kann im Mittel mit Z = 10+ Teilchen/em® gerechnet werden. 
Mit diesem Wert ergeben sich aus Gl. (2) und (3) die in Tabelle IT zusammengestell- 
ten Werte fiir die Koagulationsgeschwindigkeit, die Halbwertszeit der Koagulation 
und die relativen Anteile der tragerfreien, radioaktiven Atome der Rn- und Tn- 


Zerfallsprodukte. 


TABELLE II - Koagulationsgeschwindigkeit 24, Halbweriszeit der Koagulation T4 und 
relative Konzentration n’/n der trdgerfreien, radioaktiven Atome. (Atmospharische Aerosol: 
Normalverteilung, Z — 104 Teilchen/em®). 


| 
| Mechanismus | Diffusion Diffusion | 
| und el. stat. Abscheidung | 
der Anlagerung (Koag. Konst. K) (Koag. Konst. K’) 
oes AIS = J ae | 
| 
Aa (8-1) | S50 10-8 oe 
T 4 (s) 81 45 
| 
; Ra A 31 20 
Ra B ea) 0.56 
n’Jn (%) § 
Tha 99.8 IOT | 
Th B | 0.21 0.12 | 


Die Halbwertzeit der Anlagerung betragt somit etwa 1 Minute, so dass der 
Gleichgewichtszustand fiir die Aktivierung des Aerosols erreicht wird. Wahrend 
bei RaA noch 20-30% der Atome in tragerfreier Form vorliegen, sind die RaB- 
und ThB-Atome nahezu vollstandig an Teilchen des Aerosols angelagert. Da in 
der Atmosphare normalerweise die Konzentration der radioaktiven Atome um 
mehrere Gréssenordnungen unter der Konzentration des Aerosols liegt, ist eine 
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Aktivierung eines Teilchens durch 2 order mehr radioaktive Atome Ausserst un- 
wahrscheinlich. 


Bei dem Ansatz der Koagulationsgleichung (4) wurde die Koagulation des 
aktivierten Aerosols vernachlassigt. Diese Annahme ist auf Grund der vorliegen- 
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Abb. | - Relative Gréssenverteilung des 
inaktiven und aktiven atmosphdrischen 
Aerosols. 


Relative Hauligkert (OR = 108m) 


| 
2 i | 
\ | 
eas 
10~* 1 eee 
10 7 2 5 oe 2 5 107° 2 5 10“ 


Teilchenradiis R(cm) 


ies = =e ——- ~s4ye— 
R pe 


| inaktives Aerosol [ 2ge % KA 
| 107 Z| \ 
Fi Vers | 
Aktives Aerosol {298 aK i ip | | 
08, 107 Se ony) a 7 g 
| ] | rN / | 
| / | 
| | | ! 
| / 
Pe, | | 
g 06 + 
A | 
Abb. 2 - Relative Summenhdaufigkeusver- 3 i 
* . . . e | i } 
teilung des inaktiven und aktiven atmo- : | 
| 
sphdrischen Aerosols. 3 : 
ah jap ae 
bd 
é | 
| | | 
o2,-——_+ f—— 4 
| | 
} | 
| | 
| | 
0 z Zz | 
107 z 5 wo’ 2 5 107° 2 5 107% 


Telichenradius R (cm) 


den Erfahrungen ither die Alterung des atmospharischen Aerosols mit Sicherheit 
fiir die kurzlebigen Rn-Zerfallsprodukte (RaA-RaC’) gerechtfertigt [vgl. (?)]3 mit 
zunehmender Lebensdauer der Atome ist mit einer Verschiebung des zugehér- 
gen Griéssenspektrums der Tragerteilchen in Richtung grésserer Teilchen zu rech- 
nen; diese Verschiebung ist vor allem bei den langlebigen Rn-Zerfallsprodukten 


RaD, RaE und RaF (Po?!°) zu erwarten. 
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3. Diffusionsmessungen mit natiirlich radioaktivem, atmosphirischem Aerosol, 


Zur Priifung der theoretisch berechneten Gréssenverteilung des natirlich 
radioaktiven, atmospharischen Aerosols wurde der Diffusionskoeffizient der akti- 
vierten Teilchen mit Hilfe der Rohrfiltermethode bestimmt. Die Versuchsanordnung 


ist in Abb. 3 dargestellt. 


AuBenluft- 
einla} 
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ibaa fel 
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Abb. 3 - Versuchsanordnung zur Bestimmung des Diffusions-Koeffizienten von aktiviertem, 
atmosphdrischem Aerosol (rechts) und zur Untersuchung des Auswascheffekts von Regen- 
tropfen (links). 


Ks wurde Aussenluft in eine dichte Kunststoffkammer von | m? Volumen ge- 
saugt, in die aus einem emanierfahigen Ra- bzw. RdTh-Praparat von je 1 me 
Aktivitat — teilweise gleichzeitig — Rn und Tn injiziert wurde. Die spezifische 
Aktivitat der Kammerluft betrug 10~4— 10~° c/m?. Die Verweilzeit der aktivier- 
ten Luft in der Kammer wurde von 2-72 h variiert. Die RaA-Aktivitat in der 
Kammerluft stand im radioaktiven Gleichgewicht mit Rn, wahrend der Anrei- 
cherungsgrad fiir RaB und RaC zwischen 0.8 und | lag. Das Rohrfilter war ein 
zylindrisches Kunststoffrohr von 3-4 mm Innendurchmesser und 1 m Lange, durch 
das die Kammerluft in laminarem Strom durchgesaugt wurde; der Luftdurchsatz 
betrug bei allen Messungen 5 1/h. Hinter dem Diffusionsrohr durchstrémte die 
Luft ein Faserfilter mit einem Abscheidewirkungsgrad von > 99°, fiir die Zerfalls- 
produkte des Radons und Thorons und anschliessend 2 Aktivkohlefilter, in denen 
das Rn nahezu vollstandig adsorbiert wurde. Nach einer Saugzeit von 30 min bzw. 
Ih wurde das Rohrfilter in Stiicke von je 20 cm Lange geschnitten und die Akti- 
vitat der darin abgelagerten aktivierten Aerosolteilchen mit Hilfe eines geeichten 
-Szintillationszahlers mit NaJ (Tl)-Bohrlochkristall gemessen. In gleicher Weise 
wurde die Aktivitat der Zerfallsprodukte im Faserfilter und die Rn-Aktivitat im 
Aktivkohlefilter ermittelt. 

Der effektive Diffusionskoefhzient D.;; der im Rohrfilter abgeschiedenen ak- 
tivierten Aerosolteilchen wurde aus dem Abscheidewirkungsgrad 7 des Rohrfilters 
fiir die Rn- bzw. Tn-Zerfallsprodukte nach der von Gormiry & KENNEDY €) 
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angegebenen Beziehung 


7.312: 44.60 Ilda 
(9) 7 = U— 0.819 - 10.0 9ionone - 0.0325 = ¢ 


berechnet, wobei x = L - Ders/2v ist (L = Lange des genutzten Rohrfilters in em: 
v = Luftdurchsatz in cm3/s, Deyp in em?/s). 

Bei der Bestimmung des Diffusionskoeffizienten miissen mehrere Fehlerquel- 
len beriicksichtigt werden. Erstens werden im Falle der Rn-Zerfallsprodukte tra- 
gerfreie Zerfallsproduktatome in das Rohrfilter eingesaugt und auch durch den 
Zerfall von Rn bei der Durchstrémung im Filter gebildet. Das erste Teilstiick 
des Rohrfilters zeigte daher eine um etwa einen Faktor 1.5 héhere Aktivitit als 
die folgenden Teilstiicke. Das im Rohrfilter frisch gebildete und abgeschiedene 


Ra A wurde in einem gleichzeitigen Rohrfilterversuch gemessen, bei dem ein 


Faserfilter dem Rohrfilter vorgeschaltet war. Die bei dem Vergleichsversuch 
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Abb. 4 - Gemessene, effektive Diffusionskoeffizienten von natiirlich radioaktiven, atmosphd- 
rischen Aerosolen und ihre Beziehung zur Teilchengrésse. 


im Rohrfilter abgeschiedene Aktivitat, die von dem Zerfall des Radons im Rohr- 
filter herriihrt, wurde von dem entsprechenden Messwert ohne Vorfilter abgezo- 
gen. Dieser Effekt tritt bei Tn-Zerfallsprodukten nicht auf, da die Verweilzeit in 
der Kammer gross ist gegeniiber der Halbwertszeit des Thorons und der Halb- 
wertszeit der Koagulation mit dem Aerosol. Eine weitere Fehlerquelle ist die 
Stérung der Laminaritat des Luftstroms an der Ein- und Austrittséffnung des 
Rohrfilters; es wurde daher fiir die Bestimmung des Diffusionskoeffizienten nur 
die Aktivitat der mittleren drei Rohrstiicke mit einer Gesamtlange von 60 cm 
cewertet. Der resultierende Wirkungsgrad des Rohrfilters lag bei wenigen %. 
Die Ergebnisse der Einzelmessungen sind in Abb. 4 auf der Kurve aufgetragen, 
die gemass der Beziehung 


AT, =) 
) = ———__| + — 
(10) D (RB) eae 


den effektiven Diffusionskoeffizienten mit einem effektiven Teil henradius des 
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aktivierten Aerosols verkniipft. Hierbei ist k die Boltzmann-Konstante, T die 


absolute Temperatur (293° K), 1 = 1.83 -10-4g/ems die Zahigkeit der Luft 


bei 293° K und 760 Torr, 1~8-10-%em die mittlere freie Weglange der Gas- 
molekiile in Luft und A = 0.85 die Cunningham-Konstante. Die Mittelwerte der 
Kinzelmessungen betrugen fiir 


Rn-Zerfallsprodukte (RaB, RaC, RaC’): 

Defy = 8.1 - 10-® cm?/s > Reg == 4.0 + 10-* em - 
Tn-Zerfallsprodukte (ThB, ThC): 

Deft = 5-0 - 10-* em2/s > Rorp = 5.5 - 10-8 em. 


Die Streuung der Einzelwerte ist in erster Linie auf die Schwankungen der 
Gréssenverteilung des atmospharischen Aerosols und weniger auf die Fehler der 
Methode zuriickzufiihren. Eine Vergrésserung der Verweilzeit des Aerosols in der 
Kammer hat erwartungsgemass eine Abnahme des Diffusionskoeffizienten des 
aktivierten Aerosols zur Folge, die jedoch in den ersten 24 Stunden nur etwa 
10-20% betragt. Die Ergebnisse stimmen weitgehend mit den Diffusionskoefh- 
zienten tberein, die von CHAMBERLAIN & al. (7) sowie von SHApiRo (8) bei Unter- 
suchungen iiber Abscheidung von Rn-Zerfallsprodukten im Atemtrakt festgestellt 
wurden. 

Der gemessene effektive Diffusionskoeffizient ist vergleichbar mit dem mit- 


tleren Diffusionskoeffizienten D = 6.7 - 10-6 cm?/s (bzw. D = 1.3 - 10-> em?/s bei 
Beriicksichtigung der elektrostatischen Anziehung), der durch Mittelung tiber die 
theoretisch berechnete Griéssenverteilung des aktivierten Aerosols erhalten wurde. 
Die Ubereinstimmung ist gut; fiir Rn-Zerfallsprodukte liegt der gemessene Wert 
zwischen den beiden theoretischen Werten, wahrend der Diffusionskoeffizient 
fir ThB niedriger ist. Dieser Unterschied diirfte auf den Einfluss der Koagulation 
des ThB-aktivierten Aerosols zuriickzufiihren sein, da er auch bei gleichzeitiger 
Aktivierung desselben Aerosols mit Rn- und Tn-Zerfallsprodukten auftritt. 

Weitere Bestatigungen fiir die theoretisch ermittelte Gréssenverteilung des 
aktivierten Aerosols liefern die Untersuchungen iiber die Abscheidung von Rn- 
Zerfallsprodukten im Impaktoren [Tarr (°), STEVENS (1°)] und in Faserfiltern 
[Jacosr & al. (11)|, deren Wirkungsgrad in Abhangigkeit von der Teilchengrisse 
bekannt ist. Bei Impaktoren mit einer Abscheidewirkung fiir Teilchen mit einem 
Radius R > 0.1 wurde ein Wirkungsgrad von 5-10% fiir Rn-Zerfallsprodukte 
beobachtet. 


4, Aktivierung von Wolkenelementen. 


Die weitgehende Bestatigung der Theorie iiber die Anlagerung von Rn- und 
Tn-Zerfallsprodukten an das atmospharische Aerosol lasst es sinnvoll erscheinen. 
in analoger Weise die Aktivierung von Wolkenelementen abzuschatzen. Hierbei 
kommt sowohl eine direkte Diffusion der tragerfreien radioaktiven Atome als auch 
die Koagulation des aktivierten Aerosols an die Wolkenelemente in Betracht. 

Beriicksichtigt man zunachst nur die Anlagerung der tragerfreien, frisch ge- 
hildeten Zerfallsproduktatome, so kann nur die Diffusion von RaA-Atomen von 
Bedeutung sein (vgl. Tab. 2); die Diffusion tragerfreier Atome von Tn-Zerfallspro- 
dukten kommt nicht in Betracht, da Tn infolge seiner kurzen Halbwertszeit be- 
reits in Bodennahe zerfallt und in Wolkenhéhe daher nur gealtertes, am Aerosol 
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angelagertes Th B (baw. ThC-ThC’’) vorliegt. Wenn die Koagulation mit dem akti- 
vierten Aerosol nicht beriicksichtigt wird, betragt im Gleichgewichtszustand die 
Zahl der an einem Wolkentrépfchen vom Radius R,, angelagerten RaA-Atome: 


K (Rw) * ng 


ho 


(1) Nie 


Die Konzentration der im tragerfreien Zustand verbleibenden RaA-Atome folgt 


entsprechend Gl. (3) zu: 


(12) ris =n, ° as OS, 
ho + AA Aw 

Hierbei ist 

(13) Kona Ki Re) Sip 


die Koagulationsgeschwindigkeit der RaA-Atome mit den Wolkenelementen (Z,, — 
= Zahl der Wolkenelemente pro Volumeneinheit). Der Koagulationskoeflizient 
K (R,,) fiir die Anlagerung der tragerfreien Atome mit dem Diffusionskoeffizienten 
D an ein Wolkentrépfchen vom Radius R,, ist nach Gl. (6) 


(14) K (Ry) = 45D + Ry . 


Der Einfluss der Mikroturbulenz auf die Anlagerung kann wegen des hohen Diffu- 
sionskoefhizienten der RaA-Atome vernachlassigt werden [vgl. GREENFIELD (?%)]. 
Von der Gesamtkonzentration n, der RaA-Atome ist somit im Gleichgewichts- 
zustand der Anteil 


Ny + Zw hw 
(15) oe Wa Lee ee 


Ny Re =- NA =r Mp 
an Wolkenelemente und der Anteil 
Zs Ny Noe is KA 


(16) == | — : soos EEX 
Ns Ny Ny Ag + AA + Aw 


an das atmosphirische Aerosol angelagert. Ist V» der Wassergehalt der Wolke 
\(Wasservolumen/Volumeneinheit Luft), so betragt die spezifische RaA-Aktivitat 


dy» des Wolkenwassers bei einer spezifischen RaA-Aktivitaét dgz = Ayn, der Luft: 


AL haw 


ee ie eat eo tage Oe Wa 

Fiir typische Stratus- und Cumuluswolken (!*) ist die aus den angegebenen Glei- 
chungen folgende RaA-Verteilung in der Woike und die spezifische Aktivitat der 
Wolkenelemente in Tabelle II] zusammengestellt (mit (4/Z = 0.85 - 10~® cm3/s 
und Z = 104 Teilchen/cm*). 

Daraus geht hervor, dass im Gleichgewichtszustand der weitaus grésste Teil 
des RaA an den Wolkenelementen angelagert ist und somit fiir die kurzlebigen 
Rn-Zerfallsprodukte die zusitzliche Aktivierung durch Anlagerung von Aerosol- 
teilchen keine Rolle spielt. Da die mittlere Lebensdauer von Wolkenelementen 
gross oder vergleichbar ist mit der Halbwertszeit von RaB und RaC (bzw. RaC’), 
erreicht die Aktivitat dieser Nuklide in den Wolkenelementen nahezu das radioak- 
tive Gleichgewicht mit RaA. Fiir die Aktivierung durch gealterte Zerfallsprodukte, 


OT 


TABELLE III - Natiirliche Aktivierung von Wolkenelementen. 


ine Sieh . | . 
Wolkenart (Normalbedingungen) | Stratus Cumulus 
| 
a at — = —— 1 | 
| | 
I Fe e | 
la Wiassergelval te (ecm?) iam ae tener | 4 - 10-7 A= 10-° I 
Tropfenradius (uw) see isto rieta en Rea pers A al 10 | 20 | 
| Tropfenkonzentration (em-)-.......... 100 | 125 
| i 
| Relative RaA- Tragerfreie Atome .... | 5 2 i 
| { ACL OSOLMED « Shvtuais ants Soa 12 5 } 
| Verteilung (%) Wolkenelemente ...... | 83 93 | 
| Verhaltnis der spezifischen RaA-Aktivi- | | 
| vitaét von Wolkenelementen zu Luft | : 
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d.h. ThB (und Tochterprodukte) sowie RaD, RaE und Raf, ist jedoch die Anla- 
gerung des aktivierten Aerosols an die Wolkenelemente massgebend, dessen Koa- 
gulationsgeschwindigkeit mit den Wolkenelementen jedoch wesentlich kleiner ist 
als diejenige der tragerfreien RaA-Atome. Da fiir die Bildung und das Wachstum 
von Niederschlagselementen in der Wolke die Koagulation und das Auswaschen 
von Wolkenelementen entscheidend ist, diirfte die spezifische Aktivitat der Nie- 
derschlagselemente nach Durchfallen der Wolke nicht wesentlich unter der spe- 
zifischen Aktivitat der Wolkenelemente liegen. 


5. Aktivierung von Regentropfen durch « Washout ». 


Um die Aktivitat des Niederschlages am Boden abschatzen zu kénnen, muss 
die zusatzliche Aktivierung von fallenden Regentropfen durch « Washout » un- 
terhalb der Wolke in Betracht gezogen werden. Nach den Berechnungen von 
Lanemurr & Bropcerr (19-14) spielt der Aufpralleffekt bei Teilchenradien R < 2 a 
keine Rolle (vgl. a. Greenrrexp (!2)]. Da das Gréssenspektrum des natiirlich 
radioaktiven Aerosols in der Atmosphare mit Sicherheit unterhalb dieser Grenze 
liegt, ist der Aufpralleffekt fiir die Aktivierung der Regentropfen ohne Bedeutung. 
In Bezug auf die Diffusionsabscheidung kann infolge der Fallgeschwindigkeit 
der Tropfen die Giiltigkeit der von der ungestérten Diffusion ausgehenden Smo- 
LucHOwsKiIschen Koagulationstheorie nicht vorausgesetzt werden. Es wurde daher 
in Modellversuchen die Koagulationskonstante fiir die Anlagerung der natiirlichen 
Radionuklide in Luft an Kugeln in Abhangigkeit von dem Kugelradius Rx und 
der Anstrémgeschwindigkeit w der aktivierten Luft gemessen. Die Versuchsanord- 
nung ist im linken Teil von Abb. 3 dargestellt. Aus der Aerosolkammer wurde die 
aktivierte Luft durch ein Rohr von 2 em Innendurchmesser gesaugt; die maximale 
Strémungsgeschwindigkeit in der Rohrachse betrug 1.8 m/s, so dass die Reynold’sche 
Zahl fiir den Turbulenzeinsatz nicht erreicht wurde. In der Rohrmitte wurde eine 
Paraffinkugel an einem diinnen Draht aufgehangt, deren Aktivitat nach einer Ver- 
weilzeit im Luftstrom von 30 min bestimmt wurde. Zur Messung wurde die Kugel 
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in einer Praparateschale von 12 mm Durchmesser eingedampft und die «-Aktivitat 
des Riickstands mit einem geeichten «-Szintillationszahler gemessen. Mit Hilfe 
eines Faserfilters und eines Aktivkohlefilters wurde gleichzeitig die spezifische 
Aktivitat der Rn- und Tn-Zerfallsprodukte bzw. des Radons in dem Luftstrom 
ermittelt. 

Aus der Form der Abfallskurve der Kugelaktivitat geht eindeutig hervor, dass 
bei radonhaltiger Luft die Aktivierung zu mehr als 95°, durch Anlagerung von 
RaA erfolgt, das in der Luft im radioaktiven Gleichgewicht mit Radon steht. Ist 
444 = yr die spezifische Aktivitat von Rn und RaA in der anstrémenden Luft 
und K, (Rx, w) die Koagulationskonstante fiir die Anlagerung von RaA an die 
Kugel vom Radius R;, so betragt die Aktivitat der einzelnen Glieder der Rn-Zer- 
fallsreihe auf der Kugel nach der Sammelzeit t (= Fallzeit): 


RaA : Ay (t) = Cy (t) > Ky (Re, w) + ay 
1xeVB) Ss 4h(@) == Cha ((y 2 IS, (UR, Oa) eo ae 

|] RaG : Ay) = Cy, )- Ke (Re, we) - a, 
RaC?:; A; (t) = A, (t). 


(18) 


Die Koefhizienten Cj; sind abhangig von der Sammelzeit und den Zerfallskonstanten 
und kénnen aus den Zerfallsgesetzen berechnet werden (1°). Da a, und A, + A, 
gemessen werden, kann aus Gl. (18) die Koagulationskonstante ermittelt werden. 
Im Falle von ThB und seinen Tochterprodukten wurde die Koagulationskonstante 
direkt aus dem Verhiltnis der gemessenen Kugelaktivitat zur Luftaktivitat be- 
rechnet. In Abb. 5 sind die gemessenen Werte von K (R;,w) in Abhangigkeit 


Rn -Zertalisprodukte (RaA) 
0,35 | : 
eet re|| 


Abb. 5 - Gemessene Koagulationskon- 
ooh a 4 stanten fiir die Anlagerung von Rn- und 
; coe Tn-Zerfallsprodukten an Kugeln in 
ee - SSS Abhdngigkeit von dem  Kugelradius 
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(Rx) und der Anstromgeschwindigkeit 
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vom Kugelradius R; und der Anstrom-Geschwindigkeit w aufgetragen, wobei 
Mittelwert und Streuung von jeweils 3 Messungen angegeben sind. Die Koagu- 
lationskonstante nimmt annahernd proportional mit dem Kugelradius zu; sie 
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sinkt mit zunehmender Anstrémgeschwindigkeit zunachst ab, scheint jedoch bei 
Geschwindigkeiten w > 1 m/s unabhangig von der Geschwindigkeit zu sem. Dies 
ist vermutlich darauf zuriickzufiihren, dass oberhalb dieser Geschwindigkeit die 
Kugel nicht mehr laminar umstrémt wird. Die mégliche elektrische Aufladung 
der Paraffinkugeln im Luftstrom hat keinen erkennbaren Einfluss auf die Anlage- 
rung, wie durch Vergleichsversuche mit elektrisch leitenden und geerdeten Kugeln 
festgestellt wurde. Die K-Werte fiir ThB sind um etwa einen Faktor 10? Kleiner 
als bei RaA. Dies weist eindeutig daraufhin, dass bei radonhaltiger Luft die Akti- 
vierung durch tragerfreie RaA-Atome erfolgt, deren Diffusionskoeffizient um 3-4 
Gréssenordnungen iiber demjenigen des aktivierten Aerosols liegt. Die absoluten 
Werte fiir K bei w = 0 stimmen befriedigend mit den aus der Theorie von SMO-- 
LUCHOwSKI folgenden Werten fiir tragerfreie RaA- bzw. ThB-Atome iiberein, wenn 
man deren Konzentrationsanteil gemaf Gl. (3) beriicksichtigt und eine Aerosol- 
konzentration von Z = 5000 Teilchen/em? annimmt. Fir w > 1 m/s ergibt sich 
aus den Ergebnissen der Modellversuche angenahert die Beziehung: Ki ~ 4 
D - Ry - (n;’/ni), wobei D = 0.054 cm?/s der Diffusionskoeffizient und nj’/n; der 
Anteil der tragerfreien Atome bei dem Zerfallsprodukt 1 ist. 

Ubertragt man dieses Ergebnis auf Regentropfen und vernachlassigt den 
Einfluss der Verformung, so kann aus den Gln. (18) die durch den « Washout » 
unterhalb der Wolke verursachte natiirliche Aktivitat der Regentropfen abge- 
schatzt werden. Die resultierende Aktivitat fiir Fallhéhen von 1 und 3 km, be- 
zogen auf die mittlere Rn-Aktivitat der durchfallenen Luftschicht, ist in Tabelle IV 
angegeben. Dabei wurde eine konstante Aerosolkonzentration von Z — 1000 Teil- 
chen/cm? langs der Fallstrecke angenommen, wie sie in der unteren Troposphare 
in Mittel etwa zu erwarten ist. Die Variation der Rn-Aktivitat mit der Héhe 
[vgl. Jacosr (1®)| wurde nicht beriicksichtigt. 


TABELLE IV - Natiirliche Aktivierung von Regentropfen durch « Washout». 
ag aie ‘fais ar m2) ites. i ‘ac | Gene 
Tropfenradius (mm) | 0.5 | 1.0 
SENG ania nee 
| Fallgeschwindigkeit (m/s) ........ 4.0 6.6 
) DMN: Cam) soccacccksaboanace | 1 3 | 1 3 
| : | | l 
We Ball Zens (S)iepcciamis arene cuetbencre museca es me O 750 150 450 | 
ES 4 a | x2 | 
Verhaltnis der spezifischen RaA 3000 4000 | 500 900 | 
Aktivitit von Regentropfen } Ra B | 1400 4300 | 200 600 | 
m Luft {Rac | | 


500 1600 80 220 


Aus einen Vergleich mit Tabelle III geht hervor, daB die durch den «Washout» 
uuterhalb der Wolke hervorgerufene spezifische Aktivitat der Regentropfen um 
2-3 Zehnerpotenzen unter der spezifischen Aktivitat der Wolkenelemente liegt. 
Die Aktivitat der kurzlebigen Rn-Zerfallsprodukte im Regen wird daher mit 
Sicherheit zum weitaus gréfsten Teil durch die Aktivierung der Niederschlags- 
elemente im Bereich der Wolke verursacht. 
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Die relative Anderung der spezifischen RaA-Aktivitét der Luft infolge des 
« Washout » betragt im Gleichgewichtszustand 
Adar do 


19 SS ee 
( ) 5 T, do a XN 


wobei 


[| (Rr): Jy (Rr) 
(20) es | en tae 


die zugehérige Koagulationsgeschwindigkeit und Jy die Niederschlagsintensitat 
fir Tropfen vom Volumen V (Rr) ist: das Integral erstreckt sich iiber das gesamte 
Tropfenspektrum. Unter Beriicksichtigung der von Best (17), Laws & PARSONS (ee) 
angegebenen Beziehung zwischen Niederschlagsintensitat und Tropfengrésse er- 
geben sich fiir }y Werte zwischen 10-5 und 10-s~1. Danach kann die relative 
Anderung der Luftaktivitat in der Fallzone maximal nur etwa 5% betragen. 


6. Messung der kurzlebigen, natiirlichen Aktivitdt im Niederschlag. 


Nach den obigen Abschatzungen wird die spezifische Aktivitit der kurzle- 
bigen Zerfallsprodukte des Radons im Niederschlag im wesentlichen durch die spe- 
zifische Aktivitat der Wolkenelemente bestimmt und sollte demnach um den Fak- 
tor 2 - 10°—2 - 108 tiber der spezifischen Aktivitat des Radons im Bereich der 
Wolke liegen. Die spezifische Rn-Aktivitét in der bodennahen Luft iiber dem 
Kontinent betragt im Mittel 107 c/m?. Nach Berechnungen der Vertikalvertei- 
lung des Radons mit Hilfe der Austauschtheorie unter Beriicksichtigung der Hé- 
henabhangigkeit des Austauschkoeflizienten sinkt die Rn-Aktivitat in 2-3 km Hohe 
im Mittel auf etwa die Halfte der Aktivitét in Bodennahe ab (1%). — Somit ware 
im Niederschlag eine spezifischen Aktivitat der kurzlebigen Zerfallsprodukte von 
ay = 10-*— 10° ve/em? zu erwarten. 


Abb. 6 - Anordnung zur kontinuier- 

lichen Messung der spezifischen Ahkti- 

vitdt von RaB und RaC im Niederschlag. 
1 Mefstation 

Regenauffangtrichter 

Heizung mit Thermostat 

Durchflusskammer mit GM- 

Zahlrohr 

Impulsratenmesser 

Schreiber 

Puffergefass 

Magnetventil 

Eindampfregelung 

10 Mefischale (60mm @) 

11 Heizung 

12 Wasserstandsfiihler 

13 Luftabsaugung 
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Zur Priifung dieser Uberlegungen und im Zusammenhang mit der Strahlungs- 
iiberwachung in der Umgebung von Reaktoren wurde eine Methode zur konti- 
nuierlichen, direkten Messung geringer kurzlebiger Aktivitaten im Niederschlag ent- 
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wickelt, die auch die zeitlichen Anderungen wahrend des Niederschlags erfasst. 
Die Messanordnung, die in der Uberwachungsstation in der Umgebung des Ber- 


liner Forschungsreaktors eingebaut ist, ist in Abb. 6 dagestellt CG). 
Der Niederschlag wird in einem Kunststofftrichter von 0.25 m2 auf dem Dach 


der MeBstation aufgefangen und iiber ein Grobfilter direkt in eine Messkammer ein- 
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geleitet, wo er in dinner Schicht unterhalb ees GM-Zahlrohrs vom « Pan-cake »- 
Typ (Modell 1001 T der Fa. Anton Electronics, USA) vorbeistrémt. Das gesamte 
Messvolumen der Kammer betragt etwa 20 cm?. Das mit 2 em Stahl abgeschirmte 
Zahlrohr hat einen Fensterdurchmesser von 45 mm bei einer Fensterdicke von 1.4-2 
mg/em?; der Nulleffekt betragt etwa 30 ipm. Im Niederschlag wird in erster Linie 
die 6-Strahlung des RaC gemessen, wobei sich ein Eichfaktor von 10~®uc/em? 
pro ipm ergibt (Kichfehler ca. 20°%). Die untere Nachweisgrenze liegt bei 5 - 10~® 
ye/em’, Nach Aufhéren des Niederschlags verbleibt in der Durchflusskammer ein 
Wasserriickstand von etwa 20 cm®, dessen Aktivitat mit einer Halbwertszeit von 
30-40 min abfallt. Die V2A-Stahl-DurchflyBschale in der Messkammer wird mo- 
natlich ausgewechselt; innerhalb dieses Zeitraumes wurde keine stérende lang- 
lebige Kontamination festgestellt. Nach Durchlauf durch die Messkammer wird 
der Niederschlag in einer MeBschale von 60 mm Durchmesser und 8 mm Hohe 
zwecks Messung der langlebigen Aktivitat im Niederschlag eingedampft. Die 
Eindampfung erfolgt automatisch und wird von einem Wasserstandsfiihler in 
der Eindampfschale geregelt, der ein Magnetventil in der Zuflussleitung steuert- 
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Spezifische Aktivitdt im Niederschlag 


Abb. 8 - Mittlere, spezifische RaB-Aktivitdt von Niederschlagen in Abhdngigkeit von der 
Niederschlagsintensitdt (Berlin: August 1960 - April 1961). 


Parallel zu den Messungen der Niederschlagsaktivitat wird kontinuierlich 
die spezifische Aktivitat der kurzlebigen Rn-Zerfallsprodukte in der Luft in 2 m 
Hohe iiber dem Boden nach der Filtermethode und die §- und y-Strahlung in 
0.2m und 9m Hohe tiber dem,Erdboden mit Hilfe von Grossflachenzahlrohren 
(Modell BZ 120 der Fa. Berthold Lab.) gemessen. Die Registrierung erfolgt mit 
Hilfe eines 12-fach-Kompensationsschreibers. Ferner wurden Niederschlagsinten- 
sitat, Windgeschwindigkeit und Windrichtung registriert. ae 4 

Die Abb. 7 a-c zeigen typische Registrierkurven iiber die zeitliche Anderung 
der spezifischen Aktivitat der kurzlebigen Rn-Zerfallsprodukte im Niederschlag 
(ay: 1 Skt. = 6 ipm) und inL uft (az) sowie der 8, y-Strahlung (Sg,,) in verschie- 
dener Héhe und der Niederschlagsintensitat (Jy). Insbesondere in Schauern 


— 276 — 


schwankt die spezifische Aktivitat der Rn-Zerfallsprodukte wahrend des Nieder- 
schlags erheblich und kann kurzzeitig Maximalwerte von 3 - 10~4c/cm? erreichen. 
Bei Schauern wird teilweise auch ein Absinken der Luftaktivitat beobachtet (vel. 
Abb. 7-c) wobei in extremen Fallen die Luftaktivitat auf etwa die Halfte des Wer- 
tes vor Beginn des Niederschlags abnimmt. Dieser Effekt ist jedoch nur in Ein- 
zelfallen beobachtbar und kann auf Grund der obigen Uberlegungen nicht ausschlies- 
slich durch den Washout erklart werden; einen Einfluss in dieser Richtung kann 
auch die Zunahme der Vertikalturbulenz bei Niederschlagen haben. Bei Niederschla- 
gen steigt die @-Strahlung in Bodennahe (0.2 m) stark an, was auf die Strahlung 
der am Boden ausgeschiedenen Zerfallsprodukte zuriickzufiihren ist. Auffallend 
ist der starke Anstieg der 8-Strahlung in 9 m Hohe, die in einzelnen Fallen grosser 
ist als in 0.2 m Hohe (vgl. Abb. 7-c). Dieser Effekt kann nicht durch die 6-Strah- 
lung des Bodens verursacht werden, da diese in einer Luftschicht von 9m Dicke 
nahezu vollsténdig absorbiert wird. Die direkte Kontamination des Detektors 
und die héhenunabhangige y-Strahlung hat nachweislich nur einen geringen 
Anstieg der Zahlrate zur Folge. 

In Abb. 8 ist die mittlere spezifische Aktivitat der Rn-Zerfallsprodukte (RaB, 
RaC) in Niederschlagen in Abhangigkeit von der Niederschlagsintensitat aufge- 
tragen. Eine eindeutige Korrelation ist nicht erkennbar. Die mittlere, spezifische 
Aktivitat betragt ca. 3 - 10~>uc/em? und liegt somit in dem theoretisch zu er- 
wartenden Bereich. Das Verhaltnis der spezifischen Aktivitat der kurzlebigen 
Rn-Zerfallsprodukte im Niederschlag zu demjenigen in der bodennahen Luft 
betrigt etwa 10°. Von der gleichen Gréssenordnung ist das entsprechende Verhalt- 
nis bei den langlebigen Rn-Zerfallsprodukten RaD und RaF [Kine & ALI. (2%), 
Burton & STEWART (7°)| sowie bei Spaltprodukten. 
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Popzimex: Auf welche Reynoldschen Zahlen beziehen sich die Versuche mit 
den Paraffinkugeln? 


Jacopit: Bei den Modellversuchen lag die Reynoldsche Zahl der Rohrstré- 
mung — ohne Kugel — unterhalb der Turbulenzgrenze. 


Popzimek: Hat man zur Berechnung des wash-out konstante Radien der Re- 
gentropfen vorausgesetzt? 


Jacosi: Bei der Rechnung wurden fir die fallenden Tropfen konstante Radien 
von 1 mm vorausgesetzt. 


Reirer: Auch nach unseren Erfahrungen besteht keine eindeutige Beziehung 
zwischen natiirlicher Aktivitat der Luft und Starke und Dauer von Nieder- 
schlagen, soweit die Untersuchungen im Tal (oder Flachland) ausgefithrt 
werden. An einer Gipfelstation jedoch ist ein washout-Effekt bei der natir- 
lichen Luftradioaktivitat deutlich zu sehen. Das kommt wohl daher, dab 
a) Niederschlag (bei langerer Dauer) die Exhalationsbedingungen verandern 

kann (z.B. Austreibung von Rn aus den Bodenkapillaren) ; 

b) mit Niederschlagsbeginn oft ein Umbau der (bodennahen) atmosphari- 
schen Schichtung, eine Veranderung des lokalen Austausches usw. und 
damit auch eine «Stérung » des Verteilungszustandes von Rn und Folge- 
produkten einhergeht. 

a) und 6) treten an Gipfelstationen kaum oder nur wenig in Erscheinung. 

Ein eindeutiger washout-Effekt wird hingegen sowohl im T al als auch am Gipfel 

an kiinstlich radioaktiven Aerosolen beobachtet, der in Uebereinstimmung 

mit der Verainderung der spezifischen Spaltprodukt-Radioaktivitat des Nie- 
derschlages auf dem Fallweg steht. 

Ich méchte noch die Frage aufwerfen, ob es moglich ist, den washout-Effekt 

durch feste Niederschlagsteilchen (Graupel, Flocken) theoretisch zu behandeln, 

wenn auch nur angendhert? 


Hinzpeter: Entspricht die Aktivitatsverteilung des iiber eine Stunde gealter- 
ten kiinstlichen Aerosols der des Aerosols der freien Atmosphire? 


Jacos1: Nach unseren Beobachtungen Anderte sich der Diffusionskoefhzient 
des radioaktiven Aerosols wahrend einer Alterungsdauer von 24h maximal 


nur um 20%. 


ScHUMANN: Wenn man Beziehungen zwischen gleichzeitig registrierter Luft- 
und Niederschlagsaktivitat im Hinblick auf washout-Effekte deuten will, 
mu man beriicksichtigen, daB in unseren Breiten Niederschlage sehr haufig 
mit Frontdurchgingen in Zusammenhang stehen. Bei Frontdurchgangen tritt 
ein Wechsel der Luftmassen ein, und die Aktivitatskonzentration in diesen 
Luftmassen kann sehr verschieden sein. 


MEASUREMENT OF THE DEPOSITION OF SUBMICRON 
PARTICLES IN GRADIENTS OF VAPOUR PRESSURE 
AND OF THE EFFICIENCY OF THIS MECHANISM IN THE 
CAPTURE OF PARTICULATE MATTER BY CLOUD 
DROPLETS IN NATURE 


by P. Goupsmiru, H. J. Detarretp & L. C. Cox (*) 


Abstract — When diffusion of a vapour in a gaseous medium occurs, any parti- 
cles suspended in this gaseous mixture will move along the vapour pressure gra- 
dient because of the force exerted on them by the diffusing vapour molecules. This 
effect was first demonstrated by Facy (') for particulate matter near growing and 
evaporating water drops. 

In this paper, quantitative measurements of the velocity, imposed on radioacti- 
vely marked sub-micron particles (0.03 to 0.1 radius), in controlled gradients 
of water vapour pressure are described. The particle velocity is shown to be a li- 
near function of the vapour pressure gradient over the range measured, such that: 


dh 
{1) V2 19-4 — 

dx 
where V> is the velocity imposed on the particles (cm/sec), dh/dx is the water vapour 
pressure gradient (mb/cm). 

The efficiency for this mechanism in the capturing of the atmospheric aerosol 
by condensing droplets is considered in the light of these measurements. It is 
concluded that the fraction of submicron particles captured by growing droplets 
in a cloud is generally low. For instance, 100 water droplets per cc growing to 
10 w radius would capture about 5 x 10-4 of the particulate matter in the surround- 
ing air. 

Direct experimental verification of this conclusion is presented. In a cloud 
chamber, droplets were grown up to about 10 wu radius on salt nuclei in an atmo- 
sphere containing about 5,000 submicron particles per cc. The particles were again 
marked radioactively, and autoradiographic techniques, capable of detecting one 
marked particle, were used on samples of the droplets obtained by cascade impactor. 
The autoradiographs showed that the fraction of the particles captured during the 
growth of the droplets was less than 10-3 per 100 droplets per cc. 


(*) Atomic Energy Research Establishment, Harwell, England. 
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The significance of these absolute efficiencies in the scavenging of the atmo- 
sphere is best demonstrated by considering the wash-out ratio of radioactive matter 
by rain (Washout Ratio W = Specific activity of rain/Specific activity of air). 
The wash-out ratio for fission products Cs-137 and Zn-95 lies in the range 100 
to 3007, using the air activity at 4,000 feet. 

From the linear relationship between the velocity imposed on particles and the 
vapour pressure gradient (equation 1), the wash-out ratio of particulate matter, 
due to the condensation mechanism, is shown to be about unity, independent of 
the size and concentration of the cloud droplets. 

This compares with a wash-out ratio due to Brownian motion of the submi- 


cron particles to 10 u cloud droplets in 10 hours of about 80. This will of course, 
be smaller for larger particles. 


Wash-out Ratios 


| Total observed 100 to 300 
| Estimated due to Brownian Motion 80 
Estimated due to Condensation Mechanism 1 


The wash-out ratio due to the condensation mechanism must be multiplied 
by the number of evaporation-condensation cycles occurring in natural clouds. 
However, even so, it is difficult to see how this mechanism can account for more than 
about 10°, of the total observed wash-out of radioactive particles from the atmo- 
sphere. 

Direct impaction by falling rain drops and, possibly, coagulation of the small 
radioactive particles with the larger natural nuclei followed by direct condensation 
on these combined nuclei must account for the remaining washout. 
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Discussion 


F. H. Scumipr: In comparing the velocities of particles originating from the Facy 
process on the one hand and from Brownian motion on the other, did you 
take account of the fact that the « Facy velocity » is always directed towards 
the growing droplet whereas the Brownian velocity is not? 


GoLpsMiTH: Yes. 


Popzimek: The calculation of Brownian velocities was made for insoluble particles? 
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GoLpsMiTH: In my conclusions | have assumed an accomodation coefficient of 
unity in all cases. 


LassEN: Es wundert mich, da} Dr. Goldsmith keinen nennenswerten Einfluf 
des Wasserdampfgradienten auf die Koagulation festgestellt hat, denn Dr. 
Podzimek hat diesen Einflu8 in seinem Vortrag sehr hoch veranschlagt. 


PopzimeK: Die Versuche von Dr. Goldsmith waren unter anderen Bedingungen 
durchgefiihrt, denn beide Teilchen befanden sich in demselben auBeren Was- 
_serdampfgradienten. Im allgemeinen hangt die Wirkung von Stefanschen 
Kraften von der GréBe des Trépfehens und des Aerosolteilchens ab. Bei 
gréBeren Teilchen (GréBenordnung 100) ergibt dieser Effekt eine etwa 
10 mal schnellere Koagulation als ohne Beriicksichtigung der Stefanschen 


Krafte. 


GonpsmirH (to Lassen and Podzimek): It is diffcult to reconcile our findings 
with those of Dr. Podzimek. But I would emphasise that our conclusions 
are based on our experimental results. Further we did check these conclu- 
sions in the cloud chamber experiment, at least for droplets of size similar 
to those occuring in natural clouds. Droplets greater than about 20u in 
nature generally grow by coalesence rather than condensation. The deduc- 
tion of the Wash-out Ratio of radioactive debris due to the condensation 
process is applicable however, no matter the size of the droplets. In com- 
paring the efficiency of the condensation mechanism in the scavenging of 
of submicron particulate matter by clouds droplets with that due to Brow- 
nian diffusion, it must be remembered that the former mechanism operates 
only whilst the droplets are growing by condensation. Brownian capture, of 
course, is operative throughout the droplets’ lifetime, with the exception of 
those periods when the droplet is evaporating when Brownian capture will 
be inhibited by the inverse condensation effect. 


THE ATTACHMENT OF NATURAL RADIOACTIVITY 
TO AEROSOLS 


by L. Lassen (*) 


Summary — The distribution of natural radioactivity on the different particle 
sizes in aerosols has been studied both experimentally and theoretically. Experiments 
with artificial aerosols are in good agreement with theory in size range R = 0.04 — 5.0u. 
The results are applied to natural aerosols, including the influence of electrostatic forces 
(ionic diffusion) on the deposition process. 


The attachment of the decay products of radon and thoron to aerosol particles 
has been studied both experimentally and theoretically. Applying the well-known 
laws of thermal diffusion to the attachment process an equation was derived show- 
ing the dependence of the attached activity on the particle size for spherical parti- 
cles. Assuming a quasi-stationary density distribution for the diffusing atoms, 
one finds that the activity deposited on spheres of radius R is proportional to (+) 


(1) R? /(1 + hR). 


The constant h is uniquely determined by the average gas-kinetic velocity and the 
diffusion constant of the diffusing atoms. For the decay products of thorium and 
radium emanation (atomic weight ~ 210) 


h =7- 104 cm"! at NTP. 


Eq. (1) holds for a wide range of particle sizes; for the particles with radii 
smaller than about 10-®cm this means that the attachment is proportional to the 
surface (R?) of the particles; for particle radii above about 10~4 em it is proportional 
to the radius (R). An upper limit of the validity of the formula is set at about 
10-3 cm radius, because still bigger particles cannot be considered at rest with 
respect to their environment, which was assumed during the derivation of the 
equation. 

Experiments are in good agreement with theory. Work in size range R = 
(0.04 —0.6u was performed with homogeneous dioctylphthalate droplets and 
with extremely monodisperse polystyrene microspheres (9 Rorr0, (sah one 
polydisperse clouds of solid spheres of paraffin wax were used throughout the 


(*) IL. Physikalisches Institut der Universitat Heidelberg (West-Deutschland). 
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experiments (2). It was found that the attached activity is proportional to the 
radius of the particles in the latter case, which agrees well with the prediction of 
Eq. (1) for this size range. 

It is also possible to derive an expression for the time dependence of the at- 
tachment process from the theoretical considerations (1). The rate at which the 
average concentration of diffusing radioactive atoms decreases within a particulate 
cloud is proportional to exp (— t/t) where 


1 + AR 
TR2Nv 


(2) T= 


v = average gas-kinetic velocity of the diffusing atoms). Table 1 shows the « de- 
ges ye g 

position time » calculated according to Eq. (2) for different aerosol particle radii 

R and particle concentrations NV. 


TABLE | - Deposition time t (sec) for different particle radit R (em) and particle concentra- 
tions N (cm). The values are calculated according to Eq. (2). 


<i 5 
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106 2-108 2- 10! 3 - 10-1 1- 10-2 1- 10-3 
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In nuclei-rich air near the ground particle radii lie mainly in the range 10-6 
em < R< 10cm with particle concentrations ranging normally from 104 to 
10° em~*. Under these conditions, Eq. (2) yields t-values of some seconds to some 
minutes. 

Measurements on this subject are scarce [e.g.(3)] and report a value of 1-2 
minutes for the deposition time which agrees well with theoretical predictions. 
This means that the carriers of radioactivity among the decay products of natural 
emanations which primarily attach to aerosol particles are mainly RaA resp. ThB. 

So far, electrostatic forces (i.e. the diffusion of ions to electrically charged 
aerosol particles) were neglected during the considerations. As most aerosols in 
nature are electrically charged, the question arises as to what extent this is correct 
when applying the results outlined above to atmospheric aerosols. The diffusion 
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equations can be extended easily for this case (+). We can confine ourselves to the 
diffusion of singly charged ions to aerosol particles, whose state of electrification 
remains fixed during the attachment process. This is correct for atmospheric con- 
ditions as well as for most laboratory experiments. For the frequently occuring 
case of a symmetrically bipolar charged aerosol and ion diffusion the attached activity 
turns out to be proportional to 


(3) eee) (x : ao 

1+ AR RkT 
where 

1 + AR) (x? x + 3 sinh ; 
(4) Ree (se ) (x? cosh x + xhR sinh x) 


x2 + 2 (hR)? (cosh x—— 1) + 2 xhR sinh x 


(k, T = Boltzmann constant and absolute temperature). 

Here n is the mean number of elementary charges e for the negative, respecti- 
vely positive fraction of the bipolar charged aerosol. In the case of the absence 
of electrostatic forces (n = 0, x = 0), F(R, x) becomes identically equal to 1 and 
Eq. (3) yields the former Eq. (1). 

Fig. 1 shows calculated values of F(R, x) for different particle radii R. Seven 
curves refer to fixed values of the mean charge n(n = 1, 2... 100 respectively). 
In the lowest curve, n was taken to be the equilibrium mean charge n = (RkT/e*)!? 
according to Gunn (°). In this case one can see from the curve that the influence 
of electrical forces on the attachment process becomes increasingly significant for 
hee 21 05° cm. 

In order to apply these results to natural aerosols we must make some simpli- 
fications. Fig. 2 shows the calculated integral activity distribution in atmospheric 
aerosols based on the following assumptions: Particle size distribution is roughly 
approximated by a law: N (R) = const R-*in the size range 10~® em < R < 10% em. 
Furthermore, the mean statistical charge n on the aerosol particles is taken to be 
the value n for the equilibrium charge according to GuNN. The ordinate in Fig. 2 
is given in % of the total activity attached in the size range just mentioned. Parti- 
cles above 10-3 cm radius do not play an important role in atmospheric aerosols 
because of their great velocity of sedimentation. It is also no serious restriction 
to neglect the particles below 10-6 cm. The activity attached to such small parti- 
cles should not exceed some °% of the total activity. 

The curves in Fig. 2 show that 90-95% of the total natural radioactivity 
should be attached to particles smaller than R = 5 - 10~>cm and even as much 
as 50-75%, to particles smaller than R = 5 - 10~® em. The fact that the small parti- 
cles are carrying most of the natural radioactivity strongly depends on their abun- 
dance in the atmosphere. Whereas the slope of the curves in Fig. 2 will change 
if one takes other particle size spectra than in the given calculations, the prediction, 
that approximately 90% of the total activity adheres to particles smaller than 
5 - 10-5 cm should not be changed by using «better» size spectra in these calcu- 
lations. 

So far, experimental data (36:7) concerning the distribution of natural radioacti- 
vity on the different particle sizes in atmospheric aerosols are scarce and give only 
mean values of the radius of the particles carrying the activity. These mean radii 
range from 2 — 8 - 10-8 cm. For that reason, more precise measurements are plan- 
ned in Heidelberg to check the curves in Fig. 2 in detail. Several authors have 
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found that the thoron decay products are attached to slightly bigger carriers than 
the radon decay products. This effect can be ascribed (because of the greater half- 
life of the thoron-daughters) to coagulation of the aerosol particles, after the depo- 
sition of activity on them. Further experiments should pay attention to this point. 
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Fig. 1 (*) - Lon diffusion in an electrically bipolar charged aerosol. The diffusion current 

to particles with radius R and a mean statistical charge n is enlarged by the factor 

F(R, x) with respect to the case of pure thermal diffusion (i.e. neglecting electrical for- 
ces). The curves are calculated according to Eq. (4). 
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Fig. 2(*) - Integral distribution of natural radioactivity in atmospheric aerosols. The 

curves are calculated assuming a particle size spectrum N(R) = const R-3 in the 

range 10-°cm < R< 10-3cm. The upper curve refers to the diffusion of ions in a bi- 

polar charged aerosol «Eq. (3)». For the lower curve the influence of electrical forces 
on the attachment process was neglected «Eq. (1). 


(*) Figures 1 and 2 are taken from (4). With the kind permission of Springer- 
Verlag, Berlin-Géttingen- Heidelberg. 
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Discussion 


H. Hinzeerer: Messungen mit einem Cascade-impactor (3 Stufen und nachge- 
schaltetem Filter) zeigen, dai im Mittel etwa 50% der Aktivitat an Teilchen 
> 0.3 uw angelagert ist. 


THE GLOBAL DISTRIBUTION AND STRATOSPHERIC 
STORAGE OF DEBRIS FROM EQUATORIAL AND HIGH 
LATITUDE NUCLEAR EXPLOSIONS 


by D. H. Perrson (*) 


Abstract — The concentration of Sr® in rain in the N. Hemisphere rises to 
maximum values in sub-tropical latitudes and above 60°N. There is evidence that 
the relative distribution varies with season. During 1959 the ratio Sr89/Sr®, and 
and hence the ratio of polar (high latitude) to equatorial Sr% activity remained 
substantially independent of latitude. 

During the same period the ratio Zr®/Cs!37 measured in atmospheric debris 
at 55°N was significantly higher in the troposphere than in the lower stratosphere. 

The ratio Ce'4/Cs!8? in tropospheric air samples (~ 55°N) shows that the 
proportion of polar debris was ~ 50°, during 1959 until July when it fell to a 
lower value that was sustained during 1960. The Cs!87 activities due to polar 
and equatorial explosions may be separated during this period by use of this ratio. 

The separate observations summarized above provide, in combination, a set 
of conditions that must be satisfed by any model of the mechanism of storage 
in the stratosphere and of transfer between stratosphere and troposphere. 

The paper was published in Nature, Vol. 192, p. 497 (1961). 


Discussion 


Eutirz: Mixing processes in the stratosphere certainly need times which seem 
to be not too short. We conclude this from our measurements of the pre ore! 
ratio in air at ground level which are in agreement with your results. The 
ratio decreases with the half-life of Sr8® from December 1958 to May 1959. 
Since June 1959 the ratio is lowered because of exhaustion of Sr89 in the 
atmosphere and presence of Sr originating from tests carried out before 
the Soviet test series in October 1958. In spring 1959 about 70° of the 
Sr? measured at Heidelberg were due to the October tests. : 


FLoun: The suggested stratospheric mixing process between radioactive matter 
of polar and equatorial origin during late winter and spring seems to be 
consistent with the breakdown of the intense cyclonic vortex with the ac- 
companying polar-night jet in the middle stratosphere (5-50 mbs), which 
apparently occurs regularly between January and March. 


(*) United Kingdom Atomic Energy Authority, Harwell, Didcot, Berks., England. 


THE TRANSPORT AND DEPOSITION OF DEBRIS 
FROM NUCLEAR TEST EXPLOSIONS 


by N. G. STEWART (*) 


Abstract — Fine debris from nuclear test explosions is removed from the 
atmosphere by dry deposition or by rainwater. The relative importance of these 
two mechanisms is considered and the conclusion is reached that, in middle la- 
titudes, at least 80°4 of the fission product activity in soil has been brought 
down in rain. The average life of a small particle in the troposphere is deduced 
from the rate of decrease of air concentration and from the relation between 
air and rainwater activities and lies in the range 30-60 days. The factors in- 
fluencing the attachment of a particle to a raindrop are discussed in the light 
of the most recent data and tentative conclusions are reached on the compa- 
rative efficiences of the three processes: 


1. Attachment to cloud droplets by Brownian motion. 


2. Movement along the vapour pressure gradient surrounding a condensing 
droplet. 
3. Washout by falling raindrops. 


These efficiences provide evidence that the radioactive particles, most of 
which have come from the stratosphere, grow larger by coagulation with inactive 
matter in the troposphere and a mechanism is suggested. Particle size measu- 
rements in the stratosphere and troposphere are examined in the light of this 
evidence. 

The main features of stratospheric fallout — the non-uniform latitudinal distri- 
bution and the seasonal variation in fallout rate — have previously been explained 
in terms of the Dosson-BREWER model of atmospheric circulation. This model 
can be used to account qualitatively for the large variations in observed stra- 
tospheric residence times of debris from polar and equatorial test explosions. 
More recent measurements on water vapour, tritium and tungsten 185 in the 
stratosphere have yielded data which are not consistent with the Dosson-BreE- 
WER model, and a new model proposed by GotpsmitH will be described which 


accomodates all these factors. 


(*) United Kingdom Atomic Energy Authority, Harwell, Didcot, Berks., England. 
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Discussion, v 
SrorEBO: 1. Are the mean sizes quoted volume mean sizes? ~ 
2. What type of clouds were the cloud water concentration measured in 
shower clouds or weather systems? . 
3. The curves showing washout with time are one-station measurements. 
It must be noted that successive rain comes from different air, and the 
explanation might therefore not be as simple as indicated. 
4. In Norway we have measured the deposition by calculating the amount of 
activity present in a column above and comparing it with deposition (your 
second method). The result was between 2 and 3 weeks mean deposition 
time. The reason for this may be more than average deposition in Norway. 


GRJEBINE: Quand les mesures des dimensions des particles troposphériques, 
que vous avez mentionnées, ont elles été faites? 


Muwnnicu: Are there direct measurements of humidity in the polar stratosphere? 


F. H. Scumrpr: It has been found in the Netherlands that the specific activity 
of rain water varies with rain intensity in such a way that activity increased 
with decreasing rain intensity and vice versa. This effect has been found 
during individual showers. It even occurred that activity increased again 
after having decreased temporarily when the rain intensity decreased after 
a temporary increase. The effect could be explained by assuming the activity 
of the rain being due for the larger part to processes during cloud formation. 
High evaporation rates during low rain intensities (small drops) would lead 


to high specific intensities then. (See J. Blok, c.s. Tellus 1957/58). 


ReireR: Can you tell me at what level of the troposphere Junge did collect 
his fission product particles? 


Groren: We are analyzing for some time natural trace-substances in rain- 
water and when investigating the concentration of these components in indi- 
vidual rain-falls at a station in a valley (Frankfurt/M.) found a similar relation 
between concentration and amount of rain-fall as you showed for the radioac- 
tive aerosols. When however the investigations are made on a mountain- 
station of middle altitude (above the polluted ground-layer, below the cloud 
base), we find a relation between the concentration of trace-substances in 
rain-water and the amount of precipitation but without the strong decrease 
of the trace-substance concentration during the first phase of the rain. This 
support your indication that this strong decrease is caused by the wash-out 
of aerosols in the groundlayer of the atmosphere. Similar analyses made on 
a mountain station in the Alps at 3000 m altitude do not show a similar relations- 


hip. Here the concentration is widely independent of the amount of precipi- 
tation. 


FLOHN: Since the equatorial stratosphere above the tropopause is the most stable 
layer of the whole atmosphere, several meteorologists have expressed some 
doubt in this part of the Brewer-Dobson circulation model, and have stressed 
the importance of horizontal mass exchange through the tropopause breaks 
in middle latitudes. Are now direct measurements of H,0 above the tropical 
and equatorial tropopause available? 


Direttore resp. : Prof. MARIO BossoLasco _ 
Unione Tipografica - Autorizzazione del Tribunale di Milano del 18 Febb. 1949, N. 1155 
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ZYPRESSENSTRASSE 53- 55 


INSTRUMENTS FOR RECORDING 
AND LOCATION OF THUNDERSTORMS 


RADIOGONIOGRAPH: for the continuous recording of the direc- 
tion incidence of the spherics eletro- 
magnetic waves resulting from a lightning 
discharge in the atmosphere). 


ATMORADIOGRAP H : for the continuous recording of the number 


per minute of the spherics, the intensity 
of which surpasses a given level. 


RADIOMAXIMOGRAP H: for the continuous recording of the intensity 


of the spherics at the frequency of about 
27 ke. 


